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Resume
La reduction des dimensions des composants en microelectronique impose d'amelio-
rer constamment la resolution ultime des dispositifs de lithographie. Cependant, ces
evolutions deviennent de plus en plus diciles et cou^teuses a mettre en oeuvre et
pourraient favoriser l'apparition de techniques de lithographie alternatives, comme la
lithographie assistee par plasmons de surface. L'objectif de cette these a consiste a
evaluer les performances, les contraintes et par consequent les applications possibles
et les conditions d'utilisation de cette nouvelle technique. En se focalisant sur les pro-
prietes intrinseques des lms minces metalliques, deux approches complementaires ont
ainsi ete developpees : la generation d'un champ d'interferences plasmonique a tout
d'abord conduit a l'impression, dans une couche de resine photosensible, de motifs
relativement complexes mais de resolution limitee ; La realisation d'une lithographie
haute resolution assistee par plasmons de surface a ensuite ete abordee a travers la
conception d'une nanosource optique compacte et ecace, la geometrie obtenue pou-
vant egalement e^tre adaptee pour generer des motifs arbitraires ou realiser une source
accordable en longueur d'onde. Les dierents resultats indiquent que cette technique
de champ proche bas cou^t serait particulierement bien appropriee a des besoins de li-
thographie ponctuels et/ou speciques, mais que les systemes etudies pourraient aussi
e^tre utilises pour d'autres applications, comme le stockage optique par exemple.
Abstract
The reduction of the components dimensions in microelectronics requires a constant
improvement of the lithography tools resolution. However, these evolutions become
more and more dicult and expensive to operate and could facilitate the appearance
of alternative lithography techniques, such as surface-plasmon-assisted lithography.
The objective of this Ph.D consists in estimating the performances, the constraints
and thus the possible applications and using conditions of this new technique. By
focusing on the intrinsic properties of thin metallic lms, two complementary ap-
proaches were developed. First, the generation of a plasmonic interference eld led
to print relatively complex but resolution-limited patterns in a photosensitive re-
sist. Then, the realization of highly resolved surface-plasmon-assisted lithography
was studied through the conception of a compact and ecient optical nanosource,
which geometry can also be adapted to generate arbitrary patterns or to realize a
wavelength-accordable source. The results indicate that this near-eld and low cost
technique would be particularly well-appropriate for specic needs in lithography and
that the proposed systems could also be used for other applications, such as optical
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Introduction
Les circuits integres et les transistors sont presents de maniere universelle dans les objets
de la vie quotidienne, de l'ordinateur aux appareils electromenagers, du telephone portable et
des produits "high-tech" aux equipements medicaux. Or, depuis maintenant plusieurs dizaines
d'annees, l'industrie de la microelectronique a la base de la fabrication de ces composants cherche
continuellement a ameliorer leurs performances. Cela passe notamment par une miniaturisation
de ces dispositifs, dans le but d'une part d'augmenter leur rapidite et d'autre part de reduire
leur consommation et leur cou^t de production.
La photolithographie, technique qui permet de denir les motifs qui composent ces circuits,
est donc au coeur de ces developpements et fait ainsi l'objet de constantes recherches visant a
ameliorer la resolution de ces motifs. A partir des dispositifs classiques de lithographie optique
par projection actuellement utilises, plusieurs voies ont ete explorees an d'atteindre cet ob-
jectif. On peut citer notamment la diminution de leur longueur d'onde d'utilisation ou encore
l'augmentation de leur ouverture numerique. Cependant, la complexite associee a ces dierentes
evolutions pourrait egalement favoriser l'apparition de nouvelles techniques de lithographie al-
ternatives, comme celle qui fait l'objet de cette these.
Les plasmons de surface, decouverts au debut du 20eme siecle, ont en eet recemment attire
l'attention de la communaute scientique, en particulier gra^ce a l'observation en 1998 par T.
Ebbesen d'une transmission extraordinaire a travers des reseaux de trous sub-longueur d'onde.
En 2004, X. Luo a ainsi envisage d'utiliser le caractere sub-longueur d'onde de ces ondes electro-
magnetiques de surface an de realiser en lithographie des motifs de haute resolution et a alors
eectue une premiere demonstration experimentale de cette technique. L'objectif de cette these
est de partir de ces premiers travaux et d'etablir quelles sont les performances et les contraintes
associees a ce nouveau procede, ce qui permettra ensuite de determiner quelles applications
peuvent e^tre visees par celui-ci et quelles conditions sont necessaires a sa mise en oeuvre.
Peu de recherches ayant ete eectuees a ce sujet (la plupart des articles cites dans ce ma-
nuscrit datent des dix, voire des cinq dernieres annees), l'etude que nous avons realisee a ete
menee d'un point de vue pluto^t exploratoire. Deux approches complementaires ont ainsi ete
developpees. Apres un premier chapitre consacre a l'introduction des concepts lies aux plasmons
et a la lithographie, nous verrons en eet dans le second chapitre que la generation d'un champ
d'interferences plasmonique peut conduire a l'impression de motifs varies dans une couche de
resine photosensible et ainsi constituer un premier pas vers une lithographie bas cou^t de motifs
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complexes. Le chapitre trois abordera ensuite le probleme de la resolution relative a ce genre
de technique, notamment a travers la conception d'une nanosource optique ecace assistee par
plasmons de surface. Enn, le dernier chapitre de ce manuscrit elargira cette etude vers les dif-
ferentes adaptations et applications possibles des dispositifs plasmoniques, dans le cadre mais
aussi en dehors du domaine de la lithographie.
Chapitre 1
Plasmons et lithographie
Le but de ce chapitre est de situer plus precisement le contexte de cette these et d'intro-
duire plusieurs generalites concernant les plasmons et la lithographie. Apres un bref rappel des
principes de cette technique, nous donnerons donc quelques denitions et caracteristiques des
plasmons de surface. Puis, nous detaillerons dierents dispositifs utilises actuellement pour la
realisation de lithographie assistee par plasmons.
1.1 Introduction a la lithographie
La lithographie est un procede technologique qui permet d'imprimer des motifs dans un
materiau photosensible. Cette technique est donc tres utilisee aussi bien dans les laboratoires
academiques que dans l'industrie des qu'il s'agit de structurer la matiere a des echelles micro-
niques et nanometriques. Cependant, la majorite des recherches eectuees a ce sujet touchent le
domaine de la microelectronique, ou cette technologie intervient a tres grande echelle pour denir
les zones autour desquelles les composants constituant les circuits integres vont e^tre fabriques.
Ainsi, c'est dans ce cadre que nous allons introduire les grandes etapes de ce procede.
1.1.1 Principe
Il existe de nombreuses techniques de lithographie, chacune exploitant dierents processus.
La lithographie electronique met par exemple en jeu un faisceau d'electrons pour structurer point
par point la matiere, tandis que la nano-impression utilise des moules structures pour obtenir par
pressage une replication des motifs qu'ils contiennent dans un materiau polymere. Dans le cas
particulier de l'elaboration de composants en microelectronique, la technique la plus employee
reste toutefois la lithographie optique par projection, dont nous allons detailler le principe.
Ce procede consiste a eclairer le materiau que l'on souhaite structurer (ici une couche de resine
photosensible) a travers un masque ou sont denis les motifs a imprimer. Comme le montre la
gure 1.1, l'illumination de ce masque genere alors une image qui est projetee au niveau de la
couche de resine par un systeme complexe de lentilles, systeme qui permet de transferer sans
contact les motifs presents sur ce masque a la surface du polymere. Celui-ci realise egalement une
homothetie de ces motifs de maniere a ce que leur dimension dans la couche photosensible soit
inferieure (avec un facteur de reduction de l'ordre de 4 a 5) a leur taille initiale sur le masque.
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Fig. 1.1: Schema de principe de
la lithographie optique par pro-
jection. L'illumination du masque ge-
nere une image des motifs qu'il contient
qui est ensuite projetee au niveau de la
couche de resine photosensible par un
systeme de lentilles.
Cette derniere caracteristique est importante, puisqu'elle permet d'utiliser un masque contenant
des motifs cinq fois plus grands que ceux que l'on souhaite imprimer, plus facile a fabriquer avec
un minimum de defauts.
Cette etape d'insolation est ensuite suivie d'une etape de developpement qui a pour but
de reveler les motifs imprimes. En eet, le caractere photosensible de la resine fait que son
illumination a travers le masque induit des modications chimiques locales de celle-ci dans les
zones qui ont ete eclairees, changements qui se traduisent par l'apparition de dierences de
solubilite au sein de la couche. L'attaque chimique de celle-ci par un developpeur conduit ainsi
a eliminer les zones de resine qui ont (dans le cas d'une resine positive) ou n'ont pas (dans
le cas d'une resine negative) ete exposees et fait donc appara^tre ces motifs. Ceux-ci peuvent
alors servir de masques de base pour les etapes de fabrication suivantes, comme la gravure par
exemple.
1.1.2 Performances et limites
Les performances d'une technique de lithographie sont ensuite essentiellement determinees
par la taille minimale des motifs que l'on peut imprimer dans le materiau photosensible. Dans le
cas de la lithographie optique presentee au paragraphe precedent, cette dimension correspond a
la distance minimale devant separer deux motifs pour que ceux-ci soit resolus individuellement :
c'est la limite de resolution. La gure 1.2 illustre ce concept.
Fig. 1.2: Illustration du concept de
resolution selon le critere de Ray-
leigh. A gauche : ta^che image de deux
points objets isoles. A droite : ta^che
image de deux points objets a la limite
de resolution.
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Considerons deux points objets que l'on observe a travers un systeme d'imagerie d'ouverture
numerique NA = n sin(), ou n est l'indice du milieu d'imagerie et  est le demi-angle d'ouverture
de l'optique correspondante. La ta^che de diraction image associee a chacun de ces objets pris
separement possede alors une largeur d = =NA, avec  la longueur d'onde d'illumination
(image de gauche de la gure 1.2). Or, d'apres le critere de Rayleigh, ces objets seront resolus
lorsque le maximum principal de la ta^che image du premier point se superpose au minimum au
premier minimum nul de la ta^che image du second (cas de l'image de droite de la gure 1.2). Par
consequent, la distance minimale devant separer les deux maxima principaux des ta^ches images





Depuis maintenant plusieurs dizaines d'annees, la concurrence internationale omnipresente
en microelectronique pousse cette industrie a continuellement ameliorer les performances des
composants qu'elle fabrique. Cela passe notamment par la reduction des dimensions de ces
dispositifs, technique qui permet d'augmenter leur rapidite et de minimiser leur consommation
ainsi que leur cou^t de production. Cependant, cette course a la miniaturisation impose egalement
d'ameliorer constamment la resolution ultime R des dispositifs de lithographie necessaires a la
fabrication de ces composants. Concernant les techniques de lithographie optique, ce challenge a
donc ete mene a bien ces dernieres decennies a la fois par le biais d'une diminution de la longueur
d'onde d'illumination  (qui atteint aujourd'hui l'extre^me ultra-violet) et par une augmentation
de l'ouverture numerique NA des dispositifs d'insolation (en ajoutant notamment un uide haut
indice en sortie des lentilles de projection). Toutefois, ces evolutions deviennent de plus en plus
diciles et cou^teuses a mettre en oeuvre et pourraient favoriser l'apparition de techniques de
lithographie alternatives, comme la lithographie plasmonique.
En eet, la limite de resolution denie par l'expression (1.1) correspond au cas ou des ondes
propagatives sont utilisees pour insoler la couche de resine photosensible. Cependant, la mise
en jeu d'autres types d'ondes pour eectuer cette etape de lithographie pourrait permettre de
depasser ce critere et d'augmenter la resolution des motifs imprimes. C'est le cas par exemple
des plasmons. Comme nous allons le voir dans la suite, ces ondes electromagnetiques excitees et
localisees a l'interface entre un metal et un dielectrique possedent en eet de fortes frequences
spatiales. L'utilisation du champ qui leur est associe pour insoler des couches de resines photosen-
sibles pourrait donc permettre d'eectuer en champ proche l'impression de motifs de tres faibles
dimensions et ainsi repondre au probleme de resolution rencontre actuellement par l'industrie
de la microelectronique. Neanmoins, l'introduction de ces ondes de surface dans le domaine de
la lithographie reste tres recent (la plupart des articles cites dans ce manuscrit datent des dix,
voire des cinq dernieres annees) et les recherches realisees a ce sujet n'ont ete menees pour le
moment que pour quelques exemples speciques. L'objectif de cette these consiste donc a evaluer
de maniere plus generale les performances et les contraintes liees a l'insertion des plasmons en
lithographie. Celles-ci nous permettront alors dans un second temps de determiner quelles sont
les conditions d'utilisation et les applications possibles de cette nouvelle technique.
Dans la suite de ce chapitre, nous allons tout d'abord nous interesser aux caracteristiques
des ondes electromagnetiques particulieres que constituent les plasmons. Puis, nous dresserons
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un etat de l'art des dierentes congurations mises en oeuvre jusqu'a present pour eectuer une
lithographie assistee par plasmons de surface.
1.2 Generalites sur les plasmons de surface
Nous allons dans cette partie donner quelques denitions et generalites sur les plasmons
et leur proprietes, ce qui nous conduira ensuite a enoncer brievement les specicites liees a
l'utilisation de ceux-ci pour la lithographie.
1.2.1 Denitions
- Plasmon de volume : dans un metal decrit par le modele de Drude (c'est-a-dire dans lequel
on ne tient compte que des electrons de la bande de conduction et des transitions intrabandes),
les electrons sont traites comme un gaz. Ce gaz est susceptible d'oscillations longitudinales de
densite de charge appelees oscillations de plasma, dont le quantum associe est appele plasmon
de volume [1].
- Plasmon de surface localise : lorsque des objets metalliques sont eclaires par une onde de
longueur d'onde grande devant leur taille, ce champ incident entretient une oscillation collective
des electrons de conduction a l'interieur de ces objets. Ces electrons possedent alors la propriete
d'e^tre connes et de se deplacer en phase. Lorsque leur reponse est dephasee de =2 par rapport
au champ excitateur, on observe une exaltation locale de champ dans l'objet metallique, qui
correspond a l'excitation d'un plasmon de surface localise [2].
- Plasmon de surface delocalise : l'illumination d'un lm metallique peut provoquer, sous
certaines conditions qui seront detaillees au paragraphe suivant, des oscillations locales de la
densite electronique de celui-ci. Ces oscillations donnent naissance a des ondes electromagne-
tiques qui se propagent le long de la surface du metal et qui sont appelees plasmons de surface
delocalises.
Ces trois denitions montrent bien la distinction qui existe entre les plasmons dits de vo-
lume et les plasmons de surface. En eet, a la dierence des plasmons de volume qui resultent
uniquement de l'oscillation de charges, les plasmons de surface sont issus d'une forte interaction
entre des oscillations de charge d'une part et un champ electromagnetique incident d'autre part.
C'est pourquoi, ces ondes sont souvent egalement appelees "surface plasmon polaritons" (SPP).
1.2.2 Caracteristiques des plasmons de surface delocalises
Nous venons de voir que les plasmons de surface delocalises sont des ondes electromagnetiques
qui se propagent a la surface des metaux. La resolution des equations de Maxwell pour ce
type d'onde permet alors de donner quelques unes de leurs caracteristiques [3]. Pour plus de
clarte, nous ne donnerons ici que les principaux resultats qui decoulent de ces calculs, les etapes
intermediaires etant regroupees en annexe.
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1.2.2.1 Relation de dispersion
Il s'agit de resoudre les equations de Maxwell au niveau d'une interface metal/dielectrique
et de trouver les caracteristiques relatives a des solutions localisees au niveau de cette interface
(plasmons). Ce calcul peut au premier abord appara^tre relativement delicat puisque les mate-
riaux mis en jeu (metal et dielectrique) possedent des proprietes physiques tres dierentes. En
particulier, le metal supporte des courants a sa surface, ce qui n'est pas le cas du dielectrique.
Cependant, nous allons montrer que cette dierence peut e^tre incluse dans la permittivite de
chaque materiau, conduisant ainsi a la resolution d'une seule et me^me equation d'onde de part
et d'autre de l'interface metal/dielectrique.
Prenons un milieu lineaire, homogene, isotrope et non magnetique. On a pour le champ
electrique ~E :
~rot( ~rot ~E) = ~grad(div ~E) 4 ~E
Or, la densite volumique de charges est nulle dans un metal. De me^me, nous considererons que
le dielectrique utilise ne contient pas de charges. Au niveau de l'interface metal/dielectrique
etudiee, la divergence de ~E est donc nulle et l'equation precedente se simplie selon :
~rot( ~rot ~E) =   ~E
De plus, les equations de Maxwell permettent d'ecrire :







ou 0, "0 et "r sont respectivement la permeabilite du vide et les permittivites du vide et relative
du milieu considere et ou ~j = ﬀ ~E est la densite de courant (ﬀ etant la conductivite dielectrique).
Me^me si les courants n'existent que dans le cas du metal, cette derniere relation peut egalement
s'appliquer au cas du dielectrique en posant ﬀ = 0 et reste donc valable sur toute l'interface.
On choisit ici une dependance temporelle des ondes electromagnetiques en exp( i!t). Apres
calcul, on obtient alors :





















"n = "1 = "r dans le dielectrique
L'unicite de cette equation, valable aussi bien dans le metal que dans le dielectrique, est interes-
sante, puisqu'elle permet de rechercher des solutions de formes identiques de part et d'autre de
cette interface. La gure 1.3 donne alors quelques notations que l'on retrouve dans les calculs
qui suivent.
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Fig. 1.3: Champ electromagnetique sur une interface dielectrique/metal. A gauche : notations. Les
variables relatives au dielectrique, de constante dielectrique "1, sont suivies de l'indice 1. Les variables relatives
au metal, de constante dielectrique "(!), ne possedent pas d'indice. A droite : allure schematique du champ
magnetique des plasmons associes a cette interface (coupe selon z).
Nous allons rechercher des solutions de type ondes planes, se propageant dans le plan (xOy)
de l'interface metal/dielectrique et localisees sur cette interface, c'est-a-dire decroissant expo-
nentiellement de part et d'autre de celle-ci. Ces solutions sont donc de la forme :
~En(~r) = ~En(z) exp(ikxx) avec ~En(z) = ~E
+




Kn = K > 0 dans le metal
Kn = K1 > 0 dans le dielectrique
Cependant, ces solutions etant bornees, le champ electromagnetique qui leur est associe est nul
a l'inni. En posant k0 = !=c = 2=, les seules solutions acceptables sont alors :
- dans le dielectrique :
z < 0 donc ~En(~r) = ~E1(~r) = ~E
 





- dans le metal :
z > 0 donc ~En(~r) = ~E(~r) = ~E
+ exp( Kz) exp(ikxx) avec K2 = "(!)k20   k2x
Une allure schematique du champ magnetique associe a ces solutions est representee sur la
gure 1.3 et montre eectivement une decroissance exponentielle de celui-ci de part et d'autre
de l'interface metal/dielectrique. La resolution de l'equation d'onde (1.2) pour ces solutions (voir













Plusieurs remarques peuvent alors e^tre eectuees concernant cette relation de dispersion, per-
mettant notamment de donner quelques caracteristiques des ondes de surface particulieres que
sont les plasmons. En eet, les calculs montrent par exemple que cette relation n'est valable que
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pour les composantes x et z des solutions de l'equation d'onde. Celles-ci n'auront donc pas de
composantes y : les plasmons possedent la propriete d'e^tre dans le plan d'incidence, c'est-a-dire
polarises TM (transverse magnetique). De me^me, il appara^t que ces expressions ne sont veriees
que si "(!) < 0 et "(!) < "1. Enn, le trace qualitatif de cette relation de dispersion est donne
sur la gure 1.4. Pour comparaison, la courbe de dispersion d'une onde lumineuse progressive
dans un milieu homogene est egalement presentee.
Fig. 1.4: Trace qualitatif de la relation de dis-
persion des plasmons [4]. La relation de disper-
sion des photons dans un milieu dielectrique ho-
mogene est donnee en comparaison (courbe rouge).
On note que la courbe de dispersion des plasmons
(courbe bleue) est toujours en dessous de celle des
photons.
On remarque que la courbe de dispersion des plasmons est toujours en dessous de celle des
photons. A une energie donnee, la projection du vecteur d'onde des plasmons selon x (ksp sur la
gure) est donc toujours plus grande que celle de l'onde lumineuse correspondante k0. Ce trace
indique egalement que la courbe de dispersion des plasmons tend vers une asymptote horizontale
pour les forts vecteurs d'onde, ce qui signie que ces ondes peuvent potentiellement avoir des
frequences spatiales extre^mement fortes. Cette caracteristique montre ainsi leur intere^t pour la
lithographie : l'utilisation du champ des plasmons pour insoler une couche de resine photosensible
permettrait de repousser la limite de resolution obtenue pour une onde lumineuse propagative
et conduirait a l'impression de motifs largement sub-longueur d'onde.
1.2.2.2 Distances de propagation
La determination du vecteur d'onde des plasmons par la relation de dispersion (1.4) donne
egalement acces a d'autres caracteristiques des plasmons, notamment a leur distance de propaga-
tion le long de l'interface metal/dielectrique et a leur distance d'attenuation perpendiculairement
a cette interface. En eet, la distance d'attenuation des plasmons perpendiculairement a l'in-
terface metal/dielectrique ?, souvent plus connue sous le nom d'eet de peau, correspond a la




On obtient alors les expressions suivantes :
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De me^me, la distance de propagation des plasmons le long de l'interface correspond au libre
parcours moyen et est donnee par 1=2k00x avec k
00




















Comme nous le verrons dans le dernier chapitre de ce manuscrit, ces distances peuvent varier de
plusieurs ordres de grandeur (du nanometre au millimetre) selon les materiaux et la longueur
d'onde utilises. Cependant, dans le cas de l'excitation de plasmons dans le visible au niveau
d'une interface argent/resine photosensible, conguration que nous retrouverons souvent dans la
suite, ces distances de propagation (le long de l'interface) et d'attenuation (dans la resine) sont
respectivement de l'ordre de quelques microns et de plusieurs dizaines de nanometres.
1.2.2.3 Excitation
Nous avons vu que les plasmons de surface delocalises sont des solutions particulieres des
equations de Maxwell a l'interface entre un metal et un dielectrique et que ces ondes possedent
des proprietes interessantes pour des applications en lithographie, notamment en terme de re-
solution. Cependant, ces ondes ne pourront eectivement e^tre utilisees pour cette technologie
qu'a condition d'e^tre excitees au voisinage de ce type d'interface, via par exemple une onde lu-
mineuse incidente. Cette excitation n'est possible que s'il existe un accord entre les composantes
des vecteurs d'onde de ces deux entites. Or, le trace des relations de dispersion gure 1.4 montre
que la composante selon x du vecteur d'onde des photons dans un milieu dielectrique homogene
est toujours inferieure a celle des plasmons. L'excitation de ces derniers par la lumiere ne se
fera donc qu'a condition d'augmenter la composante selon x du vecteur d'onde des photons.
Plusieurs methodes peuvent e^tre employees. Nous allons ici detailler deux d'entre-elles, celles les
plus classiquement utilisees pour l'excitation optique de plasmons de surface.






Or, une onde lumineuse evanescente selon z possede un kz imaginaire. Une de ces methodes
consiste alors a envoyer une onde lumineuse evanescente sur le lm metallique. ! etant constant,
cela revient a augmenter la composante selon x du vecteur d'onde des photons et donc a abaisser
la courbe de dispersion de ceux-ci de maniere a ce qu'elle coupe celle des plasmons.
La generation de cette onde evanescente s'eectue en eclairant le metal a travers un prisme
haut indice et avec un angle d'incidence superieur a l'angle limite de reexion totale. La gure 1.5
montre ainsi deux congurations possibles pour ce type d'excitation : dans la conguration de
Kretchmann-Raether (a gauche), le prisme est mis en contact avec le lm metallique et permet
d'exciter des plasmons en face inferieure de celui-ci par l'intermediaire de l'onde evanescente
transmise a travers le metal. La conguration d'Otto (a droite) laisse un mince lm d'air entre
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Fig. 1.5: Congurations possibles pour l'excitation de plasmons sur un lm metallique par l'envoi
d'une onde lumineuse evanescente issue d'un prisme haut indice. Le schema de gauche represente la
conguration de Kretchmann-Raether ou le prisme est en contact avec le lm de metal (hachures). Les plasmons
sont excites en face inferieure du lm par l'onde evanescente transmise a travers celui-ci. Le schema de droite
montre la conguration d'Otto ou le prisme et le lm de metal sont separes par un mince lm d'air. Les plasmons
sont generes en face superieure du lm metallique par l'onde evanescente ayant franchi l'espace d'air.
le prisme et le lm metallique et conduit a l'excitation de plasmons en face superieure de ce
dernier gra^ce a l'onde evanescente ayant franchi l'espace d'air.
D'un point de vue mathematique, l'excitation des plasmons aura eectivement lieu par ces
methodes lorsque l'onde lumineuse incidente sera telle que :
















Un autre moyen d'augmenter la composante selon x du vecteur d'onde de l'onde lumineuse
incidente est represente sur la gure 1.6.
Fig. 1.6: Schematisation du montage
permettant d'exciter des plasmons a la
surface d'un lm metallique par l'ajout
d'un element diractant. L'element dif-
fractant augmente la composante selon x du
vecteur d'onde de l'onde lumineuse incidente
de maniere a ce qu'elle atteigne celle du vec-
teur d'onde des plasmons. Ceux-ci sont alors
excites en face superieure du lm metallique.
Il consiste a ajouter un element diractant dans le systeme tel que :
kxincident = kxplasmon avec kxincident = kxphoton + kxelement








L'avantage de cette methode est qu'elle permet d'exciter des plasmons sur une interface
metal/dielectrique en l'eclairant par le biais d'une onde lumineuse propagative. Les elements
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diractants pouvant e^tre inseres sont egalement varies (reseaux metalliques, ouvertures sub-
longueur d'onde,...) et permettent d'adapter la technique d'excitation en fonction des dierentes
contraintes rencontrees (geometrie des dispositifs, type de detection,...). Cependant, ces elements
doivent aussi e^tre dimensionnes de maniere a favoriser l'excitation des plasmons. Dans le cas
de l'utilisation de reseaux metalliques, la loi des reseaux indique par exemple que le pas a de
ceux-ci doit e^tre tel que :
kxplasmon = kxphoton + kxreseau
= k0
p
"dielectrique sin(incident) + p
2
a
ou p est un entier. Toutefois, les faibles ecacites de diraction des reseaux aux ordres eleves
font que p est la plupart du temps egal a 1.
De me^me, la condition de continuite des champs Eincidentx = E
plasmons
x a l'interface montre
que cette excitation ne sera possible que dans le cas ou l'onde lumineuse incidente possede un
champ electrique dont la composante parallele a la direction de propagation des plasmons sur
l'interface (c'est-a-dire x) est non nulle. Pour une excitation des plasmons par le biais d'un reseau
de lignes metallique, la generation de ces ondes sera ainsi maximale pour une onde lumineuse
incidente polarisee perpendiculairement aux lignes du reseau, c'est-a-dire polarisee TM.
1.2.3 Application a la lithographie
Nous venons de detailler quelques caracteristiques et conditions d'excitation theoriques des
plasmons de surface. Cependant, l'application de ces ondes au domaine de la lithographie n'est
dans la pratique pas immediate et necessite quelques adaptations. Comme nous l'avons men-
tionne au debut de ce chapitre, la technique de lithographie par plasmons consiste en eet a
utiliser le champ electromagnetique qui leur est associe pour insoler la couche de resine photo-
sensible. L'intere^t et l'originalite de cette technique reside dans l'emploi d'ondes de surface et
du champ proche : celui-ci permet de repousser la limite de diraction et constitue donc poten-
tiellement une avancee majeure en terme de resolution. Neanmoins, ce caractere champ proche
des plasmons implique egalement que ceux-ci ne pourront e^tre exploites pour insoler une couche
de resine photosensible qu'a condition d'instaurer une forte proximite entre les structures les
generant et la couche de resine. De me^me, cette conguration necessite aussi d'e^tre en mesure
d'exciter de maniere ecace des plasmons au niveau d'une interface metal/resine photosensible,
a des longueurs d'onde correspondant aux plages de sensibilite de ces polymeres.
L'application des plasmons a la lithographie n'est donc possible qu'aux conditions suivantes :
- maintien d'un proche contact (distances typiquement inferieures a 10 nm) entre les struc-
tures generant les plasmons et la couche de resine photosensible. De nombreuses techniques sont
possibles, dont la mise sous vide du systeme d'insolation, l'application d'une forte pression sur
les deux elements concernes, le depo^t de la resine directement sur les nanostructures, le contro^le
de la distance par des techniques d'asservissement...
- excitation des plasmons a des longueurs d'onde visibles ou ultra-violettes (UV). Cette condi-
tion, ajoutee au fort indice de refraction des resines photosensibles, restreint considerablement
le champ des metaux utilisables ainsi que le mode d'excitation. Concernant tout d'abord les
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metaux, nous verrons dans le dernier chapitre de ce manuscrit que l'argent reste dans le visible
celui qui conduit a l'excitation de plasmons avec les plus grandes distances de propagation. La
forte reactivite a l'air de ce materiau fait cependant de l'or un autre bon candidat. L'aluminium
est ensuite un des seuls metaux a posseder une resonance plasmon aux longueurs d'onde UV
actuellement utilisees en lithographie optique classique ( = 193 nm). Enn, en ce qui concerne
l'excitation des plasmons, l'indice de refraction des couches de resine photosensible de l'ordre de
1.7 fait qu'il est souvent dicile de trouver des prismes d'indices susamment eleves pour une
excitation par onde evanescente. L'excitation se fait donc la plupart du temps par l'intermediaire
d'elements diractants comme des reseaux ou des ouvertures sub-longueur d'onde.
Cette premiere partie nous a permis de donner quelques caracteristiques des ondes de surface
que constituent les plasmons et de preciser les particularites relatives a l'insertion de ceux-ci en
lithographie. An de situer plus precisement le contexte et l'environnement de recherche dans
lequel s'inscrit cette these, nous allons maintenant decrire quelques exemples de dispositifs-types
qui utilisent ces ondes an de realiser des motifs dans des couches photosensibles.
1.3 Etat de l'art de la lithographie par plasmons de surface
Plusieurs approches ont ete etudiees pour la realisation de lithographie par plasmons de
surface. Celles-ci consistent a insoler et structurer une couche de resine photosensible par le
biais de plasmons de surface localises ou delocalises, chacune de ces possibilites presentant des
avantages et des inconvenients que nous allons detailler.
1.3.1 Lithographie par plasmons de surface localises
Deux types de techniques ont ete exploites an de generer des surintensites locales de champ
et permettre une lithographie en champ proche. La plus simple consiste a exciter une singularite
electromagnetique en bout d'une pointe metallique et a ete largement employee pour nano-
structurer point par point dierentes couches polymeres ou inorganiques. Une seconde methode
repose ensuite sur l'excitation de resonances plasmon localisees dans des nano-objets metalliques
et conduit a l'impression de motifs dont la forme est plus ou moins complexe selon les modes de
resonance mis en jeu.
1.3.1.1 Lithographie par eet de pointe optique
L'eet de pointe est bien connu en electrostatique ou il se traduit par une accumulation de
charges a la surface d'objets metalliques de faibles rayons de courbure. De me^me, en electro-
magnetisme, l'illumination de pointes metalliques par un champ dont la polarisation est dirigee
selon l'axe de la pointe peut conduire a l'excitation de singularites electromagnetiques [5]. Le
connement de champ associe permet alors de generer des nanosources optiques sans avoir a sa-
tisfaire de conditions de resonance electronique (comme dans le cas de l'excitation de plasmons
de surface localises par exemple) et a ainsi ete fortement utilise pour eectuer des lithographies
en champ proche a des echelles parfois largement sub-longueur d'onde. La gure 1.7 presente
quelques uns des resultats obtenus avec ce type de dispositifs [6], [7].
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Fig. 1.7: Resultats de lithographie point par point obtenus gra^ce a des pointes metalliques. A gauche :
Nanophotographie sur une resine positive obtenue par balayage avec une pointe de silicium recouverte de platine
[6]. Au centre et a droite : structuration de couches d'or par une pointe de tungstene respectivement nue et
recouverte d'argent. Les pointes utilisees ont des diametres de l'ordre de quelques dizaines de nanometres [7].
A gauche, le balayage d'une pointe de silicium recouverte de platine au dessus d'une couche de
resine photosensible conduit par exemple a l'impression de sillons de l'ordre de 200 nm de largeur
qui resultent de l'exposition de la couche par le fort champ local genere en bout de pointe. La
gure centrale montre ensuite un autre type d'eet obtenu au niveau d'une couche d'or balayee
par une pointe de tungstene. Dans ce cas, l'interaction repulsive entre le dipo^le cree en bout
de pointe par l'eclairage de celle-ci et le dipo^le relatif aux grains d'or constituant la surface du
lm a induit un deplacement des atomes d'or sous la pointe et forme des sillons a l'aplomb du
passage de celle-ci. Enn, l'image de droite donne un autre exemple de nanostructuration de la
matiere par eet de pointe optique. Il s'agit de plots d'argent deposes sur un lm d'or par le biais
d'une pointe de tungstene recouverte d'argent. L'illumination de la pointe a ici mis en resonance
plasmon les agregats d'argent situes a l'extremite de celle-ci, entra^nant leur echauement, fusion
partielle, puis redepo^t au niveau du lm place a proximite. Cette technique realise ainsi un depo^t
contro^le et photo-assiste d'agregats metalliques.
L'utilisation des eets de pointe optique en nanolithographie est une approche relativement
prometteuse puisqu'elle permet d'agir directement sur la couche a structurer, point par point,
avec des resolutions d'autant meilleures que le rayon de courbure de la pointe mise en jeu
est faible. Bien que cette technique soit pour le moment encore reservee a des applications
pluto^t academiques, beaucoup d'etudes sont en cours an d'elargir son domaine d'action et
ameliorer son ecacite [8], [9], [10]. On peut par exemple citer a ce sujet les travaux de chercheurs
d'IBM [11], qui, pour pallier les problemes intrinseques de vitesse d'ecriture des techniques de
lithographie point par point, ont developpe un systeme adressant des milliers de pointes en
parallele ("millipede").
1.3.1.2 Lithographie au voisinage de nanoparticules
Nous avons vu precedemment que l'excitation de plasmons de surface localises dans des objets
metalliques sub-longueur d'onde (nanoparticules) correspondait a une exaltation de champ a
l'interieur de ceux-ci. Cependant, cette resonance entra^ne egalement la formation d'un fort
champ proche de type dipolaire autour de ces objets, phenomene qui a ete mis a prot pour
insoler une couche de resine photosensible. Les motifs imprimes correspondent alors a une image
du champ proche genere.
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Dans le cas de geometries simples (spherodes, oblates, prolates), les proprietes plasmoniques
des nanoparticules peuvent e^tre decrites par des modeles analytiques issus de la theorie de Mie
[12]. Celles-ci dependent du materiau considere, mais aussi de la forme et de l'environnement
de la particule. Dans les cas plus complexes (nano-ba^tonnets,...), seules des etudes numeriques
peuvent prevoir les resonances de tels objets. Cependant, l'exaltation de champ associee se
construit toujours majoritairement selon la direction de polarisation de la lumiere incidente. La
gure 1.8 donne alors quelques exemples de lithographie realises autour de nanoparticules [13].
Fig. 1.8: Resultats de lithographie eectues au voisinage de nanoparticules [13]. A gauche : particule
d'argent spherique eclairee en polarisation lineaire. Au centre : nano-ba^tonnet d'or eclaire selon deux directions
de polarisation dierentes. A droite : nanoparticules d'argent eclairees en polarisation circulaire. Les directions de
polarisation sont indiquees par les eches blanches.
Il s'agit d'images eectuees par microscopie a force atomique (AFM) sur des nanoparticules
metalliques recouvertes de resine photosensible. Apres exposition, la gure de gauche montre
ainsi l'impression de deux lobes de part et d'autre d'une particule d'argent, diriges selon la
direction de polarisation incidente et qui correspondent a l'excitation d'un mode de resonance
dipolaire de celle-ci. De me^me, les deux images centrales presentent le resultat de l'illumination
d'un nano-ba^tonnet d'or selon deux directions de polarisation dierentes. Deux modes de re-
sonance sont ici obtenus, conduisant chacun a des exaltations de champ autour d'un des deux
axes principaux de la particule et se developpant preferentiellement le long de la direction de la
polarisation incidente. Enn, l'exposition d'un reseau de nanoparticules d'argent par un champ
de polarisation circulaire conduit a l'impression de motifs plus complexes, mais de symetrie
toujours identique a celle de la polarisation incidente.
Ces exemples montrent comment le champ proche optique de nano-objets metalliques peut
structurer la matiere a une echelle bien plus faible que la longueur d'onde. D'autres types d'ap-
proches de lithographie utilisant ces nanoparticules metalliques ont egalement ete recemment
proposees [14], [15]. L'une d'elles, illustree gure 1.9, eectue notamment un adressage contro^le
de nanoparticules metalliques contenues dans un reseau en les excitant selectivement par un
ajustement de parametres simples lies au champ incident (direction du vecteur d'onde incident,
etat de polarisation).
Cette technique, presentee pour le moment au stade theorique, consiste essentiellement a
contro^ler localement les interferences (et donc la phase) au sein du reseau de particules de
maniere a en rendre certaines claires et d'autres sombres. Un grand nombre de combinaisons
d'eclairages nanometriques sont ainsi possibles, permettant ensuite potentiellement de photo-
fabriquer sequentiellement des motifs de formes variees.
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Fig. 1.9: Exemple de simulation de lithographie plasmonique programmable utilisant des nanoparti-
cules metalliques [15]. Dierentes combinaisons de particules d'argent sont excitees en faisant varier la direction
de propagation et la polarisation d'une onde plane incidente. Ligne du haut : particules adressees. Lignes du bas :
calcul de la distribution d'intensite lumineuse correspondante.
Comme nous venons de le voir, la lithographie par plasmons de surface localises possede
de multiples facettes, qui reetent la diversite des applications relatives aux plasmons et aux
nanostructures metalliques en general. Nous allons maintenant nous interesser a un autre type
de lithographie en champ proche, complementaire des techniques presentees precedemment et
qui exploite en particulier la propagation sub-longueur d'onde des plasmons de surface le long
des lms metalliques.
1.3.2 Lithographie par plasmons de surface delocalises
Deux types d'approches ont ete mises en oeuvre lors de l'utilisation de plasmons de sur-
face delocalises en lithographie optique. La premiere consiste a coupler ces plasmons avec des
nanostructures metalliques disposees sur un masque de maniere a reproduire dans la couche
de resine photosensible les motifs sub-longueur d'onde qui y sont associes. La seconde utilise
ces nanostructures pour generer des plasmons de surface contrapropagatifs. Les motifs impri-
mes correspondent dans ce cas au champ d'interferences resultant de la propagation et de la
superposition des dierents plasmons excites. Nous allons les detailler.
1.3.2.1 Lithographie par transmission a travers des masques sub-longueur d'onde
Nous avons vu que le caractere champ proche des plasmons permet de repousser la limite
de resolution xee par le critere de Rayleigh. De plus, Ebbesen [16] a montre que dans le cas
de lms metalliques comportant des ouvertures sub-longueur d'onde, l'excitation de plasmons
permet une augmentation spectaculaire de la transmission de ces structures. En eet, celle-ci ne
se fait alors plus uniquement par eet tunnel direct a travers les trous sub-longueur d'onde mais
fait egalement intervenir les plasmons excites de part et d'autre du lm comme intermediaires au
couplage entre l'onde incidente et les modes evanescents des trous. Ce processus, d'autant plus
ecace que la structure entourant le lm metallique perfore est symetrique et que celui-ci est
mince, permet de renforcer considerablement la transmission de ce type de systeme. Le but de
cette premiere approche est donc de mettre a prot ces phenomenes pour transferer ecacement
des motifs sub-longueur d'onde dans une couche de resine photosensible. La technique consiste
ainsi a realiser un masque metallique contenant les nanostructures a imprimer et a illuminer
celui-ci de maniere a y exciter des plasmons.
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De nombreux types de masques ont ete utilises. Un masque d'or contenant un plot unique et
eclaire dans le visible a par exemple permis de realiser un trou isole [17]. Ce me^me motif a ega-
lement ete eectue a des dimensions tres largement sub-longueur d'onde par l'illumination dans
l'UV d'un lm d'aluminium possedant une nano-ouverture de forme optimisee de type bowtie
[18]. La gure 1.10 montre aussi d'autres resultats obtenus a partir d'une couche d'aluminium
perforee [4].
Fig. 1.10: Exemple d'un dispositif de lithographie utilisant la transmission des plasmons a travers
un masque sub-longueur d'onde [4]. A gauche : Schema en coupe du masque developpe. A droite : Image
AFM des motifs imprimes dans la couche de resine photosensible. Le motif initial du masque est un reseau de
trous de diametre 40 nm et de periode 170 nm.
Dans ce cas, l'illumination dans l'UV d'un reseau de trous sub-longueur d'onde permet de
transferer, gra^ce au phenomene de transmission extraordinaire de cette structure, un reseau de
plots de pas identique dans la couche de resine. L'ecacite de ce type de systeme peut aussi e^tre
amelioree par l'ajout d'une couche metallique entre le substrat et la couche a insoler. Il a en eet
ete montre [19] que cette couche permet l'excitation supplementaire de plasmons au niveau du
substrat, dont le couplage avec les plasmons generes au niveau du masque conduit alors a une
augmentation de l'intensite totale ainsi que du connement du champ dans la couche de resine.
Quel que soit le dispositif mis en jeu, ce type de technique possede le gros avantage d'utiliser
un masque, element traditionnel de la lithographie optique classique. Contrairement au cas des
nanoparticules ou de la lithographie par interferences que nous allons detailler ci-dessous, cette
technologie simplie donc le dessin des nanostructures associees a l'excitation des plasmons, la
forme de celles-ci etant alors identique a celle des motifs a lithographier.
1.3.2.2 Lithographie par interference de plasmons de surface
Nous avons montre, lors du trace gure 1.4 de la relation de dispersion des plasmons, que
ces ondes possedent une longueur d'onde eective sp plus faible que la longueur d'onde de la
lumiere incidente avec laquelle on les excite. Le but de cette seconde approche de lithographie par
plasmons de surface delocalises est donc d'exploiter cette propriete an d'augmenter la resolution
potentielle des motifs imprimes dans la couche de resine photosensible. Le principe consiste a
realiser un masque metallique nanostructure dont l'illumination permet l'excitation de plasmons
contrapropagatifs. La propagation et la superposition de ces plasmons generent alors un champ
d'interferences plus ou moins complexe qui est ensuite transfere en champ proche dans la couche
de resine photosensible et permet d'y imprimer des motifs varies.
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Un des principaux enjeux de cette technique est la conception du masque permettant la
generation du champ d'interferences souhaite. La gure 1.11 presente quelques exemples de
lithographie realisee avec ce type de dispositifs [20], [21], [22].
Fig. 1.11: Exemples de lithographies realisees par interference de plasmons de surface. A gauche :
simulation FDTD du champ en sortie d'un reseau de fentes metalliques [20]. Au centre : distribution d'intensite
theorique du champ electrique obtenue avec deux reseaux metalliques perpendiculaires [21]. A droite : image au
microscope electronique a balayage (MEB) d'un motif en trois dimensions realise a partir d'un masque compose
de deux reseaux [22]. La barre noire correspond a une distance de 2 m.
L'image de gauche donne le resultat d'une simulation obtenue au voisinage d'un masque
constitue d'un reseau de fentes sub-longueur d'onde. L'illumination de celui-ci induit ici l'excita-
tion de deux ondes plasmons contrapropagatives dont l'interference entre chaque fente conduit
a l'impression de lignes dans la resine photosensible. De me^me, la gure centrale montre que
l'utilisation de plusieurs reseaux d'excitation disjoints peut en theorie permettre de realiser des
motifs plus complexes comme des plots. Enn, cette technique a aussi ete adaptee a l'impression
de motifs en trois dimensions, comme l'illustre l'image de droite. Dans ce cas, le champ d'inter-
ferences est susamment intense et constraste dans les trois directions de l'espace pour insoler
l'ensemble de la couche de resine photosensible. Cependant, a la dierence des deux premiers
exemples presentes, la taille des motifs imprimes reste de l'ordre de la longueur d'onde. En eet,
les plasmons n'interviennent ici qu'au voisinage du masque metallique pour generer une gure
d'interferences de base qui est ensuite propagee a des dimensions non sub-longueur d'onde dans
la couche de resine.
La lithographie par interference de plasmons possede l'avantage de conduire a l'impression de
motifs qui peuvent e^tre relativement complexes, ceux-ci ne dependant que de la forme de la gure
d'interferences generee. La resolution et l'etendue de ceux-ci sont cependant limitees puisqu'elles
dependent directement des caracteristiques des plasmons mis en jeu. Comme nous le verrons au
chapitre suivant, le pas des motifs imprimes correspond en eet au pas des franges d'interferences
realisees, qui est directement relie a la longueur d'onde eective des plasmons excites. De me^me,
les dimensions de la zone insolee sont xees par la distance maximale sur laquelle les plasmons
peuvent interferer, c'est-a-dire par leurs distances de propagation et d'attenuation.
1.3.3 Autres techniques
Les exemples cites precedemment rassemblent la majeure partie des techniques etudiees jus-
qu'a present pour realiser une lithographie assistee par plasmons de surface. Cependant, d'autres
eets relatifs aux plasmons ont egalement ete introduits de maniere connexe an d'ameliorer les
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performances de ces dispositifs. Nous allons brievement les mentionner dans le paragraphe qui
suit.
1.3.3.1 Focalisation sub-longueur d'onde par une super-lentille
L'elaboration de materiaux possedant des indices eectifs negatifs fait par exemple depuis
quelques annees l'objet d'intenses recherches. Parmi d'autres applications, ceux-ci permettent en
eet de focaliser la lumiere a des dimensions tres largement sub-longueur d'onde : c'est l'eet dit
de "super-lentille". Ce phenomene particulierement interessant est notamment du^ au fait que ces
milieux amplient les ondes evanescentes (qui n'existent habituellement de maniere signicative
qu'en champ proche) et qui contiennent les fortes frequences spatiales d'un objet, rendant ainsi
possible une imagerie sub-longueur d'onde en champ lointain [23], [24], [25].
Fig. 1.12:Resultats de lithographie obtenus par le biais d'une super-lentille constituee d'un materiau
a indice negatif [26]. A gauche : schema du systeme. A droite : image AFM des motifs imprimes. La barre
blanche represente 1 m.
L'insertion de ce type de materiau dans les dispositifs de lithographie pourrait donc permettre
d'une part de transferer des motifs sub-longueur d'onde dans une couche de resine photosensible
et d'autre part permettrait de deporter l'image obtenue a distance du masque de lithographie. Ce
dernier point est important puisqu'il supprime la contrainte d'une forte proximite entre le masque
et le milieu d'imagerie due au champ proche et reduit egalement les risques de contamination
entre le metal du masque et la resine photosensible.
La gure 1.12 illustre alors les premiers resultats obtenus avec ce type de systeme [26].
Le schema du dispositif realise est presente sur la gure de gauche, la super-lentille etant ici
constituee d'un mince lm d'argent. A la longueur d'onde d'illumination, ce metal possede en
eet une permittivite dielectrique negative qui permet, comme le montre la gure de droite, de
transferer ecacement des motifs largement sub-longueur d'onde dans une couche photosensible.
1.3.3.2 Autres eets
D'autres eets associes aux nanostructures metalliques sont egalement explores an d'e^tre
eventuellement appliques a la lithographie. Ceux-ci incluent par exemple la generation de seconde
harmonique ou la photoluminescence excitees au voisinage de nanoparticules. Ces phenomenes
pourraient en eet e^tre exploites pour insoler une couche de resine photosensible en s'aran-
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chissant du fond continu du^ au champ incident et permettraient ainsi d'obtenir un meilleur
contraste d'exposition [27], [28]. L'excitation de resonances multipolaires le long de nanoparti-
cules metalliques pourrait aussi e^tre employee pour eectuer l'impression en champ proche de
motifs relativement complexes [29].
L'integration de l'ensemble de ces phenomenes en lithographie pourrait donc ouvrir de larges
perspectives, notamment en terme de resolution. Ces nouvelles techniques devraient egalement
contribuer a ameliorer les performances des procedes de lithographie existants, en particulier
par un meilleur contro^le de l'intensite et de la longueur d'onde des nanosources utilisees.
1.4 Conclusions
Dans ce chapitre, nous avons tout d'abord deni et donne quelques caracteristiques relatives
aux plasmons de surface. Puis, nous avons dresse un etat de l'art des dierentes techniques
actuellement employees pour eectuer une lithographie assistee par plasmons. Nous avons ainsi
montre que plusieurs congurations etaient possibles, mettant en oeuvre aussi bien des plasmons
de surface localises que delocalises. Cependant, les motifs imprimes restent de forme relativement
simple et consistent la plupart du temps en des lignes ou parfois des plots. Dans cette these,
nous nous sommes donc tout particulierement interesses a une technique permettant d'obtenir
des motifs de formes plus complexes comme la lithographie par interference de plasmons de
surface. Le detail de celle-ci ainsi que de ses performances est presente dans le chapitre qui suit.
Chapitre 2
Lithographie de motifs complexes
par interference de plasmons de
surface
L'impression de motifs autres que des lignes avec une forte resolution reste un challenge
en lithographie optique. En eet, la diraction associee au passage de la lumiere a travers les
dierents elements du dispositif d'insolation necessite, me^me pour des motifs simples, de modier
la forme du motif initial present sur le masque pour que son image dans la resine corresponde au
prol souhaite. Ce sont les corrections d'eets de proximite (Optical Proximity Correction, OPC
en anglais). Or, nous avons vu au chapitre precedent que les plasmons possedent non seulement
de fortes frequences spatiales mais aussi que la generation d'un champ d'interferences adapte
peut en theorie conduire a l'impression de motifs divers [20], [21]. Dans ce chapitre, nous allons
donc nous interesser plus particulierement aux possibilites que pourrait orir une lithographie
eectuee par le biais de l'interference de plasmons de surface. Nous rappellerons tout d'abord
le principe de ce procede, puis nous detaillerons le modele semi-analytique que nous avons
developpe an de calculer le champ d'interferences genere et concevoir un masque adapte aux
motifs que l'on souhaite imprimer. Enn, nous presenterons les resultats experimentaux que nous
avons obtenus, resultats qui demontrent la faisabilite et le potentiel de cette technique.
2.1 Principe
La lithographie par interference de plasmons de surface consiste a generer un champ d'in-
terferences plasmonique et a utiliser celui-ci pour insoler une couche de resine photosensible.
L'avantage de cette technique est qu'elle permet d'imprimer des motifs d'autant plus com-
plexes que le champ d'interferences realise est complexe. En revanche, elle necessite egalement
de concevoir un masque nanostructure qui, lorsqu'il est eclaire, genere eectivement le champ
d'interferences souhaite.
Plusieurs solutions sont possibles an d'exciter des plasmons contrapropagatifs et creer ce
champ d'interferences. La premiere consiste par exemple a eclairer un prisme haut indice dans la
conguration de Kretschmann-Raether avec deux ou plusieurs angles d'incidence opposes [30].
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Cependant, cette technique exige un tres bon contro^le de l'angle d'illumination du systeme et
devient rapidement dicile a mettre en oeuvre des qu'il s'agit d'imprimer d'autres motifs que des
lignes. L'alternative revient alors a exciter les plasmons par le biais de nanostructures metalliques
diractantes. Une possibilite consiste ainsi a utiliser un masque perfore dans lequel les bords des
ouvertures sub-longueur d'onde qu'il contient generent des plasmons contrapropagatifs [20]. Ce
type de masque peut neanmoins se reveler relativement dicile a realiser experimentalement car
il necessite d'e^tre en mesure d'eectuer precisement des trous de tres faibles largeurs dans des
lms metalliques. Dans le cadre de cette these, nous nous sommes donc tournes vers une autre
approche, dont le principe est schematise sur la gure 2.1.
Fig. 2.1: Schema en coupe du dispositif etudie pour la realisation d'une lithographie par interference
de plasmons de surface. L'illumination de reseaux metalliques disjoints genere des plasmons contrapropagatifs
dont la propagation et la superposition au niveau de la zone centrale les separant conduit a la formation d'un
champ d'interferences qui peut ensuite e^tre imprime en champ proche dans une couche de resine photosensible.
Celui-ci consiste ici a exciter les plasmons contrapropagatifs gra^ce a l'illumination en trans-
mission d'un lm metallique contenant des reseaux disjoints. La propagation et la superposition
de ces plasmons le long du lm conduisent alors a la creation d'un champ d'interferences plus ou
moins complexe dans la zone centrale separant les reseaux, champ qui peut ensuite e^tre imprime
en champ proche dans une couche de resine photosensible.
Dans la suite de ce chapitre, nous allons tout d'abord nous interesser a la conception du
masque relatif a cette nouvelle technique de lithographie, c'est-a-dire a la determination de la
geometrie et de la position des nanostructures metalliques excitant les plasmons. Puis, nous
detaillerons le modele semi-analytique que nous avons developpe an de calculer theoriquement
l'allure du champ d'interferences genere.
Comme nous l'avons precise en introduction, l'objectif de cette etude est de determiner
les performances et les limites intrinseques de la technique de lithographie par interference de
plasmons de surface. An d'eliminer au maximum les contraintes annexes, nous avons donc choisi
de nous placer dans une conguration largement favorable a l'excitation et a la propagation de
plasmons. Nous avons ainsi utilise une longueur d'onde d'illumination situee dans le visible a 532
nm et pris l'argent comme metal supportant les plasmons. Pour des raisons technologiques que
nous evoquerons plus loin, le masque a egalement ete concu et optimise pour une fabrication sur
un substrat de verre recouvert d'une epaisse couche de polymethacrylate de methyle (PMMA).
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2.2 Etude theorique
Le but de cette partie est d'expliquer de maniere theorique le fonctionnement de la lithogra-
phie par interference de plasmons, c'est-a-dire de relier la geometrie des nanostructures presentes
sur le masque aux motifs obtenus au nal dans la couche de resine photosensible.
2.2.1 Conception du masque
La premiere etape consiste tout d'abord a determiner les caracteristiques des plasmons sup-
portes par le systeme. En eet, celles-ci nous permettront alors de xer les dimensions et les
positions relatives des nanostructures a placer sur le masque de maniere a les exciter et a generer
le champ d'interferences.
2.2.1.1 Calcul des caracteristiques des plasmons mis en jeu
Le dispositif de lithographie etudie se compose ici d'un substrat de verre (n = 1:55) recouvert
d'une couche de PMMA (n = 1:49) sur lequel est depose un masque d'argent (n = 0:055+3:43i)
nanostructure. L'ensemble est ensuite recouvert de la couche de resine photosensible (n = 1:69+
0:015i) a insoler. Or, ce dispositif sera d'autant plus ecace que l'intensite lumineuse disponible
pour exposer cette couche est importante, c'est-a-dire que l'excitation des plasmons generant
le champ d'interferences est ecace. An de maximiser le rendement du dispositif, nous avons
donc choisi de dimensionner les nanostructures metalliques presentes sur le masque de maniere
a ce que leur illumination favorise l'excitation d'un mode propre plasmon du systeme.
Dans le cadre de cette these, nous avons obtenu les caracteristiques de ces modes propres
gra^ce a un code de calcul RCWA (acronyme de Rigorous Coupled Wave Analysis) developpe
au laboratoire [31]. Dans le cas d'un empilement compose de plusieurs couches planes, ce code
permet de lister les indices eectifs ne et les coecients de Fourier fp des dierents modes
propres supportes par celui-ci, dont on peut ensuite extraire les modes propres plasmons. Ceux-
ci se caracterisent en eet par un indice eectif dont la partie reelle est superieure a celle du
dielectrique a l'interface duquel ils sont excites (ce qui correspond au fait que leur longueur
d'onde eective sp est plus petite que la longueur d'onde incidente  avec laquelle on les excite)
et dont la partie imaginaire est non nulle (ce qui traduit le fait que ces ondes s'attenuent au fur
et a mesure de leur propagation). Les longueurs caracteristiques de ces modes plasmon peuvent













ou k et ? sont respectivement les distances de propagation et d'attenuation du mode plasmon
le long et perpendiculairement a l'interface metal/dielectrique ou cette onde est excitee et n est
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l'indice du milieu considere (metal ou dielectrique).
Compte-tenu de la geometrie de notre dispositif, nous avons considere pour ce calcul l'em-
pilement suivant : verre (substrat, d'epaisseur 3), PMMA (d'epaisseur 150 nm), argent, resine
photosensible, air (milieu de sortie, d'epaisseur 3), eclaire a une longueur d'onde  de 532 nm en
polarisation TM. Celui-ci correspond en eet a l'empilement que l'on retrouve au centre de notre
dispositif de lithographie, zone dans laquelle les plasmons doivent e^tre excites et ainsi generer
le champ d'interferences a imprimer. An d'optimiser le systeme par l'excitation de plasmons
avec les meilleures proprietes possibles, nous avons egalement etudie uniquement le mode propre
plasmon le moins attenue (c'est-a-dire possedant un indice eectif avec la partie imaginaire la
plus faible) et nous avons calcule ses caracteristiques pour dierentes epaisseurs de metal et de
resine photosensible. Les cartographies associees sont presentees sur la gure 2.2.
Fig. 2.2: Cartographies des caracteristiques du mode propre plasmon le moins attenue supporte
par l'empilement situe au centre du dispositif de lithographie par interferences. A gauche : longueur
d'onde du mode plasmon. Au centre : distance de propagation du mode le long du lm d'argent. A droite : distance
d'attenuation du plasmon dans la couche de resine. Les zones hachurees correspondent a des congurations ou
l'empilement considere ne supporte pas de mode plasmon.
Ces resultats montrent globalement une baisse des longueurs caracteristiques du mode plas-
mon avec la diminution de l'epaisseur du lm d'argent, les valeurs obtenues ne dependant que
tres peu de l'epaisseur de la couche de resine. La longueur d'onde eective de ce mode reste
ensuite de l'ordre de 300 nm, tandis que les distances de propagation et d'attenuation de celui-ci
le long du lm metallique et dans la couche de resine photosensible sont voisines respectivement
de quelques microns et de la centaine de nanometres. Ces cartographies indiquent ainsi que
le choix de l'epaisseur du lm d'argent est important puisque celle-ci determine les longueurs
caracteristiques des plasmons supportes par le systeme, longueurs qui, comme nous allons voir
au paragraphe suivant, conditionnent aussi directement les dimensions et le positionnement des
reseaux d'excitation sur le masque.
2.2.1.2 Determination de la geometrie des structures
Le dimensionnement du masque permettant l'excitation des plasmons et la creation du champ
d'interferences a imprimer doit en eet repondre a plusieurs criteres. En particulier, ce champ
doit e^tre susamment intense et contraste pour insoler la couche de resine photosensible placee
a proximite. Independamment de l'ecacite d'excitation de ces plasmons par le masque, cela
implique tout d'abord que ces ondes ne soient pas trop attenuees lorsqu'elles interferent au
centre du dispositif. Cela necessite donc que cette zone d'interferences (situee entre les reseaux
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d'excitation disjoints) soit plus petite que la distance de propagation dx = k des plasmons le
long du lm metallique. De me^me, l'epaisseur de la couche de resine photosensible doit e^tre
inferieure a la distance d'attenuation dz = ?dielectrique des plasmons dans ce milieu.
Concernant ensuite les reseaux metalliques excitant les plasmons, nous avons vu que leur geo-
metrie devait e^tre telle que leur illumination entra^ne preferentiellement l'excitation d'un mode
propre plasmon du systeme. Comme precise au chapitre precedent, il s'agit donc ici d'accorder
le pas a de ces nanostructures de maniere a ce que la projection selon x du vecteur d'onde de
l'onde incidente kxincident associe a celui des reseaux kxreseau soit egal a celle du mode propre a
exciter kxsp , c'est-a-dire :
kxincident + kxreseau = kxsp
Dans le cas de l'illumination du dispositif par une onde plane en incidence normale (selon
z), cette equation se ramene alors a :






() a = 
Re(ne)
ou  est la longueur d'onde d'illumination et ne est l'indice eectif du mode propre plasmon a
exciter calcule par RCWA.
Cette equation xe le pas des reseaux d'excitation des plasmons. Cependant, an de favoriser
l'impression de motifs contrastes dans la couche de resine photosensible, ces nanostructures
doivent egalement e^tre positionnees de maniere a ce que les plasmons qu'elles generent interferent
constructivement. Intuitivement, cela devrait correspondre a une distance entre reseaux egale
a un nombre entier de la longueur d'onde sp des plasmons excites. Cependant, des calculs
que nous avons eectues par la methode des elements nis (logiciel commercial Comsol) sur
un dispositif simple comprenant deux reseaux de lignes disjoints et presentes sur la gure 2.3
montrent que les franges d'interferences sont pluto^t plus intenses pour une distance bord a bord
D de ces reseaux egale a un nombre impair de la moitie de la longueur d'onde plasmon.
Fig. 2.3: Courbe de l'intensite
maximale des franges d'interfe-
rences obtenues en fonction de
la distance D separant deux re-
seaux d'excitation disjoints. Le
champ d'interferences est plus intense
lorsque les reseaux sont separes d'un
nombre impair de la moitie de la lon-
gueur d'onde des plasmons excites.
Ce resultat signie donc que l'excitation des plasmons par les reseaux s'eectuerait non pas
en bord de reseau mais pluto^t au centre des plots metalliques qui les constituent.
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Concernant la conception d'un masque realisant l'impression de motifs dans une couche de
resine photosensible gra^ce a l'interference de plasmons contrapropagatifs excites par des reseaux
metalliques disjoints, nous pouvons donc donner les regles de dessin suivantes :
- pas d'un reseau d'excitation de plasmons : a = sp
- distance separant deux reseaux d'excitation : D = (2p+1)sp=2 avec p un entier et D < dx
- epaisseur de la couche de resine photosensible : eresine < dz
La derniere variable geometrique a determiner dans ce dispositif de lithographie reste alors
l'epaisseur de la couche metallique supportant les plasmons. Nous avons vu precedemment que ce
parametre est celui qui determine majoritairement les caracteristiques du mode plasmon excite.
Neanmoins, le choix de cette epaisseur est soumis a un compromis entre l'intensite des plasmons
generes et la quantite de champ incident transmis a travers le lm. En eet, plus le lm metallique
sera n, moins le champ incident sera absorbe a sa traversee et donc plus les plasmons excites
sur l'autre face du lm seront intenses. La contrepartie est que dans ce cas, le champ incident
transmis a travers le lm metallique constitue un fond continu qui se superpose aux plasmons
et qui, comme nous allons le detailler plus loin, vient perturber la gure d'interferences generee.
Nous avons nalement choisi une epaisseur d'argent de 50 nm. Pour une couche de resine
photosensible de 70 nm, les calculs de la gure 2.2 eectues pour un substrat de verre recouvert
de 150 nm de PMMA donnent alors un mode propre plasmon de longueur d'onde sp = 295
nm, qui se propage le long du lm metallique sur une distance dx = 2:44 m et dont la distance
d'attenuation dans la couche de resine dz est d'environ 140 nm.
Fig. 2.4: Simulation en deux dimensions de l'intensite du champ obtenue lors de l'illumination d'un
masque realisant l'excitation de plasmons contrapropagatifs. Le systeme se compose de deux reseaux
d'argent disjoints deposes sur un substrat de verre et de PMMA et recouverts d'une couche de resine photosensible.
L'illumination s'eectue ici avec une onde plane incidente co^te verre a une longueur d'onde de 532 nm et polarisee
perpendiculairement aux lignes des reseaux.
A titre de premiere illustration des performances de ce type de masque, nous avons simule
en deux dimensions par la methode des elements nis l'intensite du champ obtenue dans cet
empilement. L'excitation des plasmons se fait ici par le biais de deux reseaux disjoints de pas a =
sp = 295 nm et de profondeur 20 nm, separes d'une distance D = 3:5sp ' 1030 nm et eclaires
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en incidence normale (co^te verre) par une onde plane a 532 nm polarisee perpendiculairement
aux lignes des reseaux. Les resultats sont presentes sur la gure 2.4.
Ce calcul met eectivement en evidence la presence de franges d'interferences sur l'interface
argent/resine photosensible situee entre les deux reseaux metalliques et dont le champ s'etend
dans l'ensemble de la couche de resine. Cette simulation demontre donc la possibilite d'eectuer
une lithographie avec ce type de dispositif. Le pas des franges obtenues est ensuite de l'ordre
de 155 nm, ce qui correspond environ a la moitie de la longueur d'onde sp des plasmons pour
lesquels le masque a ete adapte et conrme que le champ d'interferences genere provient de
la superposition des plasmons contrapropagatifs excites par les reseaux metalliques disjoints.
Cette legere dierence de pas peut neanmoins s'expliquer par le fait que les calculs de modes
propres detailles precedemment ont ete realises sur l'empilement plan central du dispositif de
lithographie et non pas sur la structure complete incluant les reseaux metalliques. En eet, l'ajout
de ces reseaux modie les modes du systeme et notamment le mode plasmon supporte par le
lm metallique et implique dans la formation du champ d'interferences. La variation observee
montre cependant que cette perturbation reste relativement faible, de l'ordre de 5 pourcents.
Dans cette partie, nous avons donne quelques regles generiques concernant la conception
du masque realisant l'excitation des plasmons contrapropagatifs. Nous allons maintenant nous
interesser plus en detail a l'allure du champ d'interferences genere par ce masque et en particulier
aux dierents motifs que l'on peut imprimer selon la direction de propagation et l'intensite des
dierentes ondes en presence.
2.2.2 Calcul semi-analytique du champ d'interferences
Le calcul du champ d'interferences genere en sortie du masque metallique doit tenir compte
de plusieurs composantes. En eet, celui-ci est constitue d'une part des dierents plasmons
excites, mais comporte d'autre part un terme relatif au champ incident transmis a travers le lm
metallique. Nous allons voir dans les calculs qui suivent que ce dernier constitue un fond continu
dont l'amplitude modie uniquement la periode des franges obtenues. En revanche, la forme
des motifs imprimes est directement reliee a la direction de propagation des plasmons presents
sur le masque. Nous montrerons ainsi que l'excitation de plusieurs plasmons contrapropagatifs
possedant des directions de propagation dierentes peut conduire, par le biais d'interferences
a ondes multiples, a la formation d'une gure relativement complexe. Nous allons ici donner
quelques exemples de calcul de ces champs d'interferences, le modele developpe pouvant ensuite
e^tre generalise dans des cas plus complexes.
2.2.2.1 Motifs uni- et bidirectionnels
Nous allons, pour introduire ce modele, nous placer dans le cas simple ou les reseaux disposes
sur le masque realisent l'excitation de plasmons contrapropagatifs selon une seule direction de
l'espace. C'est le cas par exemple pour un masque contenant deux reseaux de lignes disjoints
de me^me orientation et eclaires avec une polarisation perpendiculaire aux lignes de ces reseaux.
Cette situation peut e^tre ramenee au probleme schematise sur la gure 2.5.
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Fig. 2.5: Bilan des dierentes ondes in-
tervenant dans l'interference de plas-
mons contrapropagatifs selon une seule
direction de l'espace. Le probleme peut
e^tre modelise par deux sources separees d'une
distance D emettant deux ondes plasmons
contrapropagatives auxquelles on ajoute le
champ incident transmis de direction de pro-
pagation perpendiculaire.
Les reseaux du masque peuvent en eet e^tre consideres comme deux sources S1 et S2 se-
parees d'une distance D et emettant des plasmons contrapropagatifs colineaires se propageant
selon x, c'est-a-dire le long de la surface du lm metallique. En supposant une illumination
en incidence normale, le champ incident transmis a travers le lm ajoute alors une contribu-
tion supplementaire au champ d'interferences, sous la forme d'une onde se propageant selon z,
c'est-a-dire perpendiculairement au plan du lm metallique.
Considerons tout d'abord le champ electromagnetique associe aux plasmons. Comme montre
au chapitre precedent, celui-ci est polarise TM et peut donc e^tre entierement decrit par l'unique
composante du champ magnetique Hplasmonsy . Avec les notations precedentes, en prenant des
ondes planes et en decomposant ce champ en serie de Fourier, celui-ci peut alors s'ecrire :
- plasmon 1 (propagation vers les x > 0) :


















- plasmon 2 (propagation vers les x < 0) :

















ou fp et ne sont respectivement les coecients de Fourier et l'indice eectif du mode plasmon
excite (obtenus par le biais du calcul de modes propres RCWA presente au paragraphe prece-
dent), M est le nombre d'harmoniques considere,  la periode de replication associee, A est une
constante et  est la longueur d'onde d'illumination. Dans la suite, on prendra M = 100 et
  10.
Or, les resines utilisees en lithographie sont sensibles a l'intensite du champ electrique. C'est
donc le calcul de celui-ci qui decrira l'allure des motifs imprimes. Les equations de Maxwell
donnent :













avec ! = 2c= et "0, "r etant respectivement la permittivite dielectrique du vide et la permitti-
vite dielectrique relative du milieu considere. On obtient nalement les expressions des champs
electriques associes aux plasmons contrapropagatifs :
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- plasmon 1 (propagation vers les x > 0) :














































- plasmon 2 (propagation vers les x < 0) :












































Considerons maintenant la contribution du champ incident au champ d'interferences. Celui-
ci est polarise perpendiculairement aux lignes des reseaux. Il est donc polarise TM et, de me^me
que pour les plasmons, peut e^tre deni par l'unique composante du champ magnetique H incidenty .
Pour une incidence normale (selon z), le champ magnetique incident transmis s'ecrit ainsi :







avec A0 une constante et n l'indice du milieu considere. On trouve donc l'expression du champ
electrique relatif au champ incident transmis a travers le lm metallique :












et Eincidentz = 0 (2.5)
Les expressions (2.1) a (2.5) permettent alors de calculer le champ d'interference total present
dans la couche de resine photosensible. Celui-ci en eet donne par :






















Cette expression permet de prevoir les prols d'intensite obtenus dans la couche de resine
photosensible selon le mode plasmon excite par les reseaux disjoints (parametre ne), la largeur de
la zone d'interferences (distance D) et l'amplitude des dierentes ondes en presence (constantes
A pour les plasmons et A0 pour le champ incident transmis). Quelques exemples de ces calculs
sont presentes sur la gure 2.6.
Il s'agit ici de prols de champ calcules apres une propagation de ceux-ci dans 70 nm de
resine photosensible (n = 1:69 + 0:015i), pour des plasmons contrapropagatifs d'indice eectif
ne = 1:795 + 0:035i excites par des reseaux metalliques distants de D = 3:5sp ' 1030 nm,
conguration qui correspond a l'exemple traite precedemment et illustre gure 2.4. La gure
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Fig. 2.6: Prols de champ dans la zone d'interferences dans le cas de l'excitation de plasmons
contrapropagatifs diriges selon une seule direction de l'espace. A gauche : Repartition de l'intensite du
champ selon les dierentes composantes du champ electrique et les ondes en presence (A = 1, A0 = 1). A droite :
Prol d'intensite a la surface de la couche de resine photosensible pour dierentes amplitudes du champ incident
transmis.
de gauche montre la repartition de l'intensite selon les composantes du champ electrique et les
dierentes ondes qui interferent. Plusieurs remarques peuvent alors e^tre eectuees.
Concernant le champ attribue aux plasmons (courbes verte et bleue), les amplitudes relatives
des deux courbes concernees indiquent tout d'abord une nette domination de la composante en
z pour ce champ. Les intensites correspondantes sont egalement dephasees de =2 et possedent
une periode P = sp=2, deux fois plus petite que celle du prol d'intensite de la composante
en x du champ total Etotx (courbe rouge). Ce phenomene, du^ a la presence de la composante
du champ incident transmis, joue un ro^le determinant sur le prol d'intensite nal. En eet, la
gure de droite met en evidence que l'amplitude de ce champ modie considerablement l'allure
des franges obtenues. Tant que l'amplitude du champ incident transmis est faible (typiquement
inferieure d'un facteur 10) par rapport a celle des plasmons, Etotx reste tres inferieur a Etotz et le
prol du champ d'interferences total est globalement celui de la composante en z des plasmons,
a savoir des franges de periode sp=2 (courbe bleue). Cependant, lorsque l'amplitude du champ
incident transmis augmente, la composante Etotx du champ total augmente et ne devient plus
negligeable devant Etotz . On observe alors une modication progressive du prol des franges
(courbe noire), dont la periode passe de sp=2 a sp, cas extre^me ou la contribution de Etotz
dans le champ total devient faible et ou celui-ci devient globalement de forme identique a Etotx
(courbe rouge).
Ces prols montrent ainsi que la superposition de trois ondes (deux plasmons contrapro-
pagatifs et le champ incident transmis) genere un champ d'interferences compose de franges
rectilignes, dont le pas et le contraste dependent de l'amplitude du champ incident. Deux re-
seaux de lignes disjoints de me^me orientation permettront donc d'imprimer des lignes paralleles.
Il faut noter que les calculs detailles ici ont ete eectues dans le cas particulier ou les plasmons
contrapropagatifs sont excites selon la direction x. Cependant, le me^me raisonnement peut s'ap-
pliquer au cas ou les lignes composant les reseaux disjoints sont orientes selon une autre direction.
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Pour une orientation de celles-ci selon y, celui-ci conduit par exemple aux champs suivants pour
les plasmons contrapropagatifs :
- plasmon 1 (propagation vers les y > 0) :














































- plasmon 2 (propagation vers les y < 0) :












































Le champ incident transmis associe s'ecrit egalement :












et Eincidentz = 0 (2.10)
Enn, l'association de plusieurs reseaux d'orientations et de positions relatives dierentes
peut aussi permettre de realiser des motifs plus complexes que des lignes. En eet, le champ
d'interferences obtenu resulte alors de la superposition des dierentes ondes plasmons contrapro-
pagatives excitees et peut ainsi faire intervenir de nombreuses directions, amplitudes et phases
dierentes. La gure 2.7 montre ainsi un exemple de champ qui peut e^tre obtenu.
Fig. 2.7: Allure du champ d'interferences genere par l'illumination de quatre reseaux deux a deux
perpendiculaires. A gauche : schema recapitulatif des dierentes ondes en presence. A droite : intensite du
champ d'interferences correspondant. L'interference de quatre ondes plasmons perpendiculaires (A = 1) et d'un
champ incident transmis (A0 = 0:1) peut dans ce cas conduire a la formation de plots.
Le schema de gauche recapitule les dierentes ondes en presence. Le champ d'interferences
observe a droite resulte en eet de la superposition de quatre ondes plasmons se propageant
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perpendiculairement (selon x et y) et du champ incident transmis a travers le lm metallique
qui leur est associe. Le calcul a ete ici eectue directement a partir des expressions des dierents
champs donnes par les relations (2.1) a (2.10) en prenant A = 1 et A0 = 0:1, les autres parametres
etant les me^mes que dans les exemples precedents. La gure d'interference obtenue consiste dans
ce cas en une succession de points chauds qui pourraient alors conduire a l'impression de plots.
Nous verrons dans la suite que ces motifs peuvent par exemple e^tre realises par l'illumination
de quatre reseaux disjoints orientes perpendiculairement et eclaires avec une polarisation a 45
de l'axe des lignes.
Dans ce paragraphe, nous avons montre, au travers de la presentation d'un modele semi-
analytique de calcul de champ, que l'interference de plasmons de surface contrapropagatifs ge-
neres par des masques contenant des reseaux disjoints de lignes metalliques pouvait potentiel-
lement permettre d'imprimer des lignes ou des plots dans une couche de resine photosensible.
Ce modele de calcul peut neanmoins e^tre generalise et predire la forme de champs generes par
d'autres types de structures. Dans la suite, nous allons par exemple detailler les adaptations
que nous avons eectuees an de calculer les champs d'interferences obtenus dans le cas ou ces
plasmons sont excites au centre d'une seule geometrie de surface fermee constituee de reseaux
metalliques concentriques circulaires.
2.2.2.2 Motifs circulaires
L'avantage de l'utilisation de reseaux metalliques concentriques pour exciter des plasmons
contrapropagatifs et generer un champ d'interferences a imprimer dans une couche de resine
photosensible est que cette surface fermee permet d'exciter et de propager ces ondes dans toutes
les directions de l'espace. Cette conguration favorise donc la creation de champs d'interferences
complexes et permet potentiellement la lithographie de motifs tres varies. Nous allons ici decrire a
titre d'exemple le calcul de ces champs dans le cas ou ces reseaux sont concentriques circulaires
et sont eclaires avec une polarisation lineaire. Le principe du calcul consiste ici a evaluer les
composantes du champ associees aux dierentes ondes en presence pour une direction particuliere
du plan du masque, puis a integrer ces contributions selon toutes les directions de celui-ci. Cette
demarche peut ensuite e^tre generalisee au cas de reseaux de formes plus complexes et d'autres
polarisations incidentes en modiant l'amplitude et la phase de chacune d'entre elles.
Le schema de la gure 2.8 donne quelques notations relatives a ce calcul.
La premiere etape consiste donc a exprimer le champ ~HT relatif a une onde plasmon excitee
selon une direction particuliere du plan du masque (xOy), faisant par exemple un angle  avec
l'horizontale. Le champ plasmon total sera alors obtenu en integrant cette quantite entre 0 et
2.
Or, nous avons vu dans le premier chapitre que dans le cas de l'excitation de plasmons par le
biais de nanostructures diractantes comme des reseaux, l'amplitude du champ genere depend
de celle du champ electrique incident selon la direction de propagation de ces plasmons. Avec
les notations de la gure 2.8, nous pouvons donc ecrire :
- si ~E = EX~ex (polarisation lineaire selon x) : HT / EX cos()
- si ~E = EY ~ey (polarisation lineaire selon y) : HT / EY sin()
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Fig. 2.8: Schema dans le plan du masque (xOy) des champs et des notations impliques dans le calcul
du champ d'interferences genere par des reseaux circulaires eclaires avec une polarisation lineaire.
La conguration presentee correspond a l'excitation d'une onde plasmon selon la direction ~ksp faisant un angle
 avec l'horizontale. Le champ electrique incident ~E est decompose selon deux composantes perpendiculaires EX
et EY , le champ magnetique des plasmons est donne par le champ transverse ~HT .
Les plasmons excites par les reseaux circulaires auront par consequent une amplitude d'autant
plus forte que la projection du champ electrique incident selon leur direction de propagation est
grande. De me^me que dans le calcul des champs d'interferences en deux dimensions precedent,
le champ magnetique des plasmons ~HT peut ensuite e^tre obtenu par une decomposition en serie
de Fourier. On a :










35 ~H(x; y; ) = F (z) ~H(x; y; )
ou, de me^me que precedemment, les dierents fp sont les coecients de Fourier du mode plasmon
excite (obtenus par le biais du calcul de modes propres RCWA),M est le nombre d'harmoniques
considere,  la periode de replication associee et ~H(x; y; ) est le terme de phase correspondant
a la propagation de l'onde plasmon.
Or, la particularite d'un reseau circulaire est que le point de generation des plasmons selon
chaque direction du plan contenant le reseau est situe a la me^me distance du centre de celui-ci.
Cette structure peut ainsi e^tre consideree comme une multitude de sources plasmon disposees a
une distance D=2 du centre du reseau et d'amplitude variable. Pour des ondes planes, le terme
de phase ~H(x; y; ) relatif aux plasmons peut donc s'ecrire sous la forme :















= A(x; y; )~eHT
ou ksp = 2ne= est la norme du vecteur d'onde des plasmons dans le plan du masque (xOy),
 est la longueur d'onde d'illumination, ne est l'indice eectif des plasmons consideres, ~eHT est
le vecteur unitaire tel que ~HT = HT~eHT et A est une constante.
De plus, le champ magnetique des plasmons ~HT peut aussi se decomposer selon deux com-
posantes perpendiculaires Hplasmonx et H
plasmon
y , telles que :
Hplasmonx =   sin()HT et Hplasmony = cos()HT
En projetant et en integrant entre 0 et 2, on obtient alors le champ magnetique total associe
aux plasmons generes par le reseau circulaire :
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- si ~E = EX~ex :
Hplasmonx (x; y; z) =  AF (z)
Z 2
0
cos() sin()(x; y; )d




- si ~E = EY ~ey :




Hplasmony (x; y; z) = AF (z)
Z 2
0
cos() sin()(x; y; )d
Le champ electrique correspondant s'obtient ensuite en ecrivant les equations de Maxwell :






















et nalement, on trouve l'expression des champs electriques des plasmons excites par le reseau
circulaire :
- si ~E = EX~ex :
















cos2()(x; y; )d (2.11)
















cos() sin()(x; y; )d (2.12)






[cos3() + cos() sin2()](x; y; )d (2.13)
- si ~E = EY ~ey :
















cos() sin()(x; y; )d (2.14)
















sin2()(x; y; )d (2.15)






[cos2() sin() + sin3()](x; y; )d (2.16)
Ces expressions donnent la contribution des plasmons au champ d'interferences present au
centre des reseaux concentriques circulaires. Cependant, de me^me que pour les calculs en deux
dimensions eectues precedemment, celui-ci se compose egalement d'une part de champ incident
transmis a travers le lm metallique les supportant. Pour une onde plane en incidence normale,
l'integration des contributions de ce champ selon toutes les directions du plan donne dans ce
cas :
- si ~E = EX~ex :








cos() sin()d = 0
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ou A0 est une constante, ce qui conduit a :













Eincidenty (x; y; z) = E
incident
z (x; y; z) = 0 (2.18)
- si ~E = EY ~ey :
























cos() sin()d = 0
et donc :













Eincidentx (x; y; z) = E
incident
z (x; y; z) = 0 (2.20)
Finalement, le champ d'interferences total present au centre des reseaux concentriques circu-
laires s'obtient en sommant les dierentes contributions dues aux plasmons et au champ incident
transmis :




























Pour un champ electrique incident polarise selon x, la gure 2.9 presente alors un exemple de
ce champ d'interferences. Les valeurs des dierents parametres intervenant dans le calcul restent
les me^mes que dans les exemples precedents, en particulier A = 1, A0 = 0:1 etD = 3:5sp ' 1030
nm.
Fig. 2.9: Allure du champ d'interfe-
rences genere par l'illumination d'un re-
seau circulaire avec une polarisation li-
neaire selon x. Le reseau genere des ondes
plasmon dans toutes les directions du plan
(xOy) dont l'amplitude est d'autant plus
grande que la projection du champ incident
selon ces directions est grande. Le calcul
montre que la superposition de ces ondes
avec le champ incident transmis conduit a un
champ d'interferences relativement complexe.
Ces calculs montrent ainsi que la superposition de plasmons excites par des reseaux concen-
triques circulaires avec le champ incident transmis a travers le lm metallique les supportant
36Chapitre 2. Lithographie de motifs complexes par interference de plasmons de surface
conduit a la formation d'un champ d'interferences relativement complexe. L'illumination de ce
reseau circulaire par un champ electrique incident polarise lineairement selon x genere en eet
des ondes plasmon selon toutes les directions du plan du reseau, avec une amplitude d'autant
plus forte que la projection de ce champ selon les dierentes directions est grande. La gure d'in-
terferences nale est donc preferentiellement orientee selon la direction de polarisation incidente
et comprend ici deux points chauds qui pourraient par exemple e^tre utilises pour imprimer deux
plots localises dans une couche de resine photosensible. Dans la suite, nous verrons egalement
que ce type de dispositif peut generer d'autres formes de champs, en particulier en modiant la
polarisation incidente sur celui-ci.
Dans cette partie, nous avons donne quelques exemples et methodes de calcul de champs
d'interferences generes par dierents types de reseaux. L'etude theorique que nous avons eectuee
s'est essentiellement basee sur la representation de ces reseaux comme des sources locales de
plasmons et a ainsi permis de relier l'allure du champ d'interferences realise a la position de
ces nanostructures sur le masque. Nous avons par exemple montre que des reseaux de lignes
metalliques disjoints pouvaient generer des lignes ou des plots et que des reseaux concentriques
circulaires pouvaient conduire a des gures d'interferences plus complexes. La forme des motifs
imprimes dans la couche de resine photosensible depend ensuite de la reponse optique de cette
couche. Dans la plupart des cas, les polymeres utilises sont sensibles a l'intensite du champ
electrique genere et l'allure des motifs obtenus est alors directement donnee par cette quantite.
Il existe cependant d'autres types de resines, comme celle que nous allons detailler au paragraphe
suivant, qui ont un comportement variable selon la polarisation du champ avec lesquelles on les
insole et pour lesquelles la prediction de la forme des motifs imprimes necessite une adaptation
du modele precedent.
2.2.3 Adaptation du modele a l'utilisation d'une resine du type PMMA dope
DR1
Nous allons ici decrire le comportement d'une resine photosensible particuliere, le PMMA
dope DR1, resine que nous avons utilisee experimentalement dans la suite pour valider les perfor-
mances de la lithographie par interference de plasmons de surface. Nous donnerons tout d'abord
quelques unes de ses caracteristiques, puis nous montrerons comment modier le modele de cal-
cul du champ d'interferences precedent an de predire la forme des motifs imprimes dans cette
couche.
2.2.3.1 Composition du PMMA dope DR1
Le PMMA dope DR1 est une resine photosensible constituee de molecules d'azobenzene de
formule chimique [4-(N-(2-hydroxyethyl)-N-ethyl-)amino-4'-nitroazobenzene] greees a une ma-
trice de PMMA. Ce polymere possede plusieurs proprietes. La gure 2.10 presente tout d'abord
la variation de l'indice de ce materiau en fonction de la longueur d'onde.
Ce graphe montre un spectre d'absorption maximal autour de 450 nm, avec une absorption
non nulle de 400 a 600 nm, ce qui le rend photosensible et donc utilisable en lithographie sur
toute cette gamme de longueurs d'onde. Ce polymere est ainsi particulierement bien adapte pour
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Fig. 2.10: Proprietes optiques du PMMA dope DR1. Le polymere possede un pic d'absorption centre
autour de 450 nm, avec une absorption non nulle dans toute la gamme des longueurs d'onde visibles et un indice
de l'ordre de 1.7.
nos tests de lithographie par interference de plasmons, ou la longueur d'onde d'illumination est
de 532 nm. L'indice de ce materiau reste egalement de l'ordre de 1.7, en particulier pour des
longueurs d'onde superieures a 500 nm.
Le PMMA dope DR1 presente ensuite plusieurs avantages. La presence du PMMA comme
base de celui-ci le rend par exemple relativement souple d'utilisation puisque ce polymere est
employe couramment en lithographie electronique. Cependant, le plus gros atout de ce materiau
sont ses proprietes d'auto-developpement. Sous l'action de la lumiere, celui-ci developpe en eet
spontanement une topographie de surface et ne necessite par consequent aucun developpement
apres exposition pour reveler les motifs qui ont ete imprimes. Cette caracteristique est tres
interessante puisqu'elle permet d'observer directement le resultat de l'insolation, par microscopie
a force atomique par exemple. Nous allons revenir plus en detail sur l'origine de cette propriete
au paragraphe suivant.
2.2.3.2 Comportement en polarisation
La topographie obtenue apres insolation du PMMA dope DR1 est le resultat d'une migration
des molecules d'azobenzene qui le constituent. Sous l'action du ux lumineux, la recherche d'un
etat energetique minimum conduit en eet ces molecules a passer successivement de leur forme
"cis" a leur forme "trans". Ces transformations ont pour consequence le deplacement de ces
molecules au sein de la matrice de PMMA et contraignent alors le materiau a une reorganisation
a l'echelle moleculaire et donc a une modication de topographie [32], [33]. Les deux isomeres
"cis" et "trans" de ces molecules d'azobenzene sont presentes sur la gure 2.11.
Plusieurs etudes ont ensuite montre que cette migration dependait de la polarisation du
champ incident. Les composantes transverses de celui-ci (dans le plan de la couche photosensible)
induisent ainsi preferentiellement une migration laterale des molecules qui fuient les maxima de
champ [13]. Les composantes longitudinales du champ incident (perpendiculaires au plan de
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Fig. 2.11: Isomeres des mole-
cules d'azobenzene contenues
dans le PMMA dope DR1. A
gauche : isomere "trans". A droite :
isomere "cis".
la couche) conduisent en revanche a une migration verticale selon les maxima de champ de
ces molecules d'azobenzene qui recherchent alors l'espace libre [34], [35]. Par consequent, une
polarisation transverse donne une topographie proportionnelle au negatif de l'intensite corres-
pondante, alors qu'une polarisation longitudinale induit une topographie de me^me forme que
l'intensite du champ qui lui est associee. En premiere approximation, nous avons donc choisi de
decrire l'allure des motifs imprimes dans une couche de PMMA dope DR1 par l'expression :
V =  EtotxEtotx   EtotyEtoty + EtotzEtotz (2.21)
ou Etotx , Etoty et Etotz sont respectivement les composantes x, y (transverses) et z (longitudinale)
du champ electrique d'interferences total insolant cette couche et ou V pourrait ici e^tre vu comme
la reponse optique associee au PMMA dope DR1.
Cette relation reste cependant une approximation. En eet, beaucoup d'etudes sont encore
en cours an de comprendre precisement les dierents phenomenes impliques dans la migration
du PMMA dope DR1 sous ux lumineux, etudes qui visent en particulier a decrire au niveau
macroscopique les interactions entre les particules d'azobenzene et le champ incident [36]. Nous
utiliserons neanmoins dans la suite cette expression simpliee pour comparer l'allure des motifs
obtenus experimentalement a celle du champ d'interferences genere theoriquement par le masque.
Dans cette etude theorique, nous avons vu comment positionner les nanostructures sur le
masque an de generer un champ d'interferences ecace et nous avons ensuite donne des me-
thodes de calculs permettant de predire la forme des motifs obtenus selon les types de resines
insolees. Nous allons maintenant mettre en application ces concepts et nous interesser a la de-
monstration experimentale des performances de la technique de lithographie par interference de
plasmons de surface.
2.3 Realisation experimentale
Dans cette partie, nous allons donner quelques details sur la fabrication des masques que nous
avons realises an de tester experimentalement la technique de lithographie par interference de
plasmons de surface. Nous insisterons tout d'abord sur les dierentes etapes technologiques mises
en jeu, puis nous exposerons le montage optique simple que nous avons utilise pour l'insolation.
2.3.1 Etapes technologiques
Conformement aux geometries detaillees dans la partie precedente, les masques de litho-
graphie que nous avons eectues consistent en une ne couche d'argent de 50 nm d'epaisseur,
nanostructuree et deposee sur une lame de verre recouverte d'une couche de 150 nm de PMMA.
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Les dierentes etapes que nous avons suivies pour leur fabrication sont schematisees sur les
gures 2.12 a 2.13 et 2.15 a 2.16.
La premiere etape consiste a deposer la couche de PMMA sur la lame de verre prealablement
nettoyee par ultrasons. Ce depo^t s'eectue par spin-coating a une vitesse de 4000 tours/min,
technique qui permet d'obtenir une couche de polymere relativement uniforme. Celle-ci est alors
durcie par un recuit de plusieurs heures a 160C.
Fig. 2.12: Etape 1 : Depo^t de 150
nm de PMMA sur un substrat
de verre. Ce depo^t s'eectue par spin-
coating a une vitesse de 4000 tours/min.
An de creer les nanostructures metalliques des masques, nous avons ensuite choisi une
technique originale, qui revient a structurer non pas le metal mais la couche de PMMA situee en
dessous. Le principe consiste ici a graver cette couche avec une profondeur inferieure a l'epaisseur
du lm d'argent a inserer. En eet, le depo^t directif du metal sur les nanostructures polymeres
realisees conduit dans ce cas a la formation d'un lm d'argent continu de prol conforme a celui
de la couche de PMMA et permet ainsi d'obtenir les nanostructures metalliques souhaitees.
Fig. 2.13: Etape 2 : Nanostructura-
tion de la couche de PMMA. Cette
etape s'eectue par le biais de l'expo-
sition de cette couche par un faisceau
d'electrons.
Le passage par une couche de PMMA intermediaire pour eectuer les nanostructures d'argent
possede plusieurs avantages. Le premier est qu'il permet d'avoir un masque d'argent continu
nanostructure sur deux faces, ce qui ameliore l'ecacite d'excitation des plasmons. Le second
est qu'il permet de realiser des nanostructures metalliques en structurant le polymere et non pas
la couche metallique, ce qui est beaucoup plus simple d'un point de vue technologique. Le PMMA
peut en eet e^tre tres facilement grave par lithographie electronique, avec des profondeurs de
gravure qui peuvent e^tre etalonnees en fonction de la dose d'insolation du faisceau d'electrons
et/ou des temps de developpement de la couche.
Fig. 2.14: Courbe d'etalonnage des
profondeurs de gravure d'une
couche de 150 nm de PMMA par
faisceau d'electrons en fonction de
la dose d'insolation. Le developpe-
ment s'eectue dans chacun des cas
par passage de l'echantillon pendant 45s
dans du MIBK.
La gure 2.14 montre ainsi la variation des epaisseurs de PMMA gravees en fonction de la
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dose d'exposition pour un temps de developpement constant de 45s dans du methylisobutylcetone
(MIBK). Nous avons donc employe cette technique pour realiser des motifs de PMMA de 20 nm
de profondeur et de pas 295 nm = sp (cas traite theoriquement dans la partie precedente pour
une illumination en incidence normale a 532 nm) et espaces de 3:5 ou 5:5sp.
La derniere etape de fabrication de ces masques de lithographie consiste enn a deposer le
lm metallique d'argent sur les nanostructures de PMMA. Ce depo^t est eectue par evaporation
sous vide, procede qui donne de tres bons resultats en terme de directivite.
Fig. 2.15: Etape 3 : Depo^t du lm
metallique d'argent. Ce depo^t s'eec-
tue par evaporation sous vide.
An de tester de maniere simple les performances de ces masques de lithographie, nous avons
ensuite choisi de deposer la couche de resine photosensible (ici le PMMA dope DR1) directement
sur les nanostructures metalliques realisees. Cette solution permet en eet de s'aranchir de
plusieurs problemes lies a l'utilisation du champ proche et reduit notamment l'attenuation du
champ d'interferences plasmonique genere au niveau de la zone d'observation (surface de la
couche de resine).
Fig. 2.16: Etape 4 : Depo^t de la
couche de resine photosensible. Ce
depo^t s'eectue par spin-coating a une
vitesse de 4000 tours/min.
Ce depo^t s'eectue par spin-coating a une vitesse de 4000 tours/min et conduit a une couche
relativement uniforme de 70 nm d'epaisseur.
Nous avons ici detaille les dierentes etapes technologiques que nous avons suivies an de
fabriquer des masques de lithographie par interference de plasmons de surface. Nous allons
maintenant decrire le montage qui nous a permis d'insoler la couche de resine photosensible qui
les recouvre et ainsi d'imprimer dierents motifs.
2.3.2 Dispositif d'insolation
De me^me que dans les exemples et calculs theoriques eectues precedemment, le dispositif
d'insolation que nous avons realise permet d'eclairer le masque de lithographie en incidence
normale a 532 nm, longueur d'onde situee dans la plage de sensibilite du PMMA dope DR1. Un
schema de ce systeme d'illumination est presente sur la gure 2.17.
Celui-ci se compose tout d'abord d'une diode laser a 532 nm qui fournit un faisceau incident
gaussien de 2 mm de diametre pour une puissance de quelques milliwatts. Le dispositif de litho-
graphie a tester est ensuite directement place dans la course de ce faisceau, l'eclairage se faisant
du co^te du substrat de verre et l'echantillon etant positionne de telle sorte que l'illumination
s'eectue en incidence normale. Enn, le temps d'exposition est contro^le par un shutter manuel
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Fig. 2.17: Schema du montage d'illumination d'un masque de lithographie par interference de plas-
mons de surface. Il se compose d'une diode laser a 532 nm polarisee lineairement qui eclaire l'echantillon en
incidence normale, la dose d'exposition etant contro^lee par un shutter manuel.
et a ete xe de maniere a ce que la dose totale recue par l'echantillon soit equivalente a une
exposition de celui-ci pendant 20 minutes a une densite de puissance de 100 mW/cm2, dose
typique necessaire a la migration des molecules d'azobenzene du PMMA dope DR1 [13].
De plus, nous avons vu precedemment que la direction de polarisation du champ incident sur
le masque de lithographie determinait l'amplitude des plasmons contrapropagatifs excites par
les reseaux metalliques qu'il contient et en particulier que cette excitation est maximale pour
une polarisation perpendiculaire aux lignes de ces reseaux. An de contro^ler cette polarisation et
optimiser l'eclairage du dispositif, nous avons donc ajoute un polariseur en amont de l'echantillon.
Plusieurs orientations ont ensuite ete choisies, en fonction des types de reseaux presents sur le
masque.
Pour des reseaux de lignes disjoints de me^me orientation, la polarisation a ainsi ete xee
perpendiculaire a celles-ci. Cependant, nous avons egalement teste d'autres types de structures.
Dans le but d'obtenir des gures d'interferences a quatre ondes, nous avons par exemple realise
des jeux de quatre reseaux deux a deux perpendiculaires. Ces structures ont alors ete eclairees
par une polarisation incidente orientee a 45des lignes des reseaux. En eet, cette conguration
permet de decomposer l'amplitude du champ incident de maniere egale sur les deux axes de ces
structures et donc d'exciter avec la me^me ecacite les plasmons dans ces deux directions.
De me^me, an de generer des plasmons contrapropagatifs selon une multitude de directions,
nous avons realise des reseaux concentriques circulaires. La polarisation optimale pour l'eclairage
de ce type de structure est la polarisation radiale car elle est en tout point perpendiculaire aux
lignes du reseau. Toutefois, cette polarisation reste relativement dicile a obtenir experimenta-
lement. Nous avons donc choisi une solution alternative qui consiste a eectuer deux expositions
successives identiques avec des polarisations perpendiculaires. En eet, si l'on considere la quan-
tite d'energie recue par la couche photosensible, ces deux expositions sont complementaires : une
polarisation dirigee par exemple selon x excitera avec une amplitude maximale les plasmons se
propageant selon cette direction et generera des plasmons se propageant selon les autres direc-
tions avec une amplitude d'autant plus faible que leur direction de propagation est eloignee de
l'axe x, le cas extre^me etant celui des plasmons se propageant selon la direction perpendiculaire
y, qui ne seront pas excites. En revanche, l'eet sera inverse dans le cas d'une polarisation in-
cidente orientee selon y. En cumulant ces deux insolations, l'amplitude totale d'excitation des
plasmons selon toutes les directions sera donc identique. Me^me si ce raisonnement est faux en
absolu (la phase des plasmons excites lors des deux expositions n'est pas la me^me), il reste
correct en terme d'energie totale transferee au polymere photosensible et peut e^tre justie dans
notre cas par le fait que le PMMA dope DR1 est sensible a l'intensite du champ.
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Dans cette partie, nous avons decrit les conditions experimentales que nous avons utilisees
pour tester les performances de la lithographie par interference de plasmons de surface. La n de
ce chapitre sera consacree a la presentation des dierents resultats que nous avons obtenus et a
leur analyse comparative avec les prols donnes theoriquement par les calculs semi-analytiques
du champ d'interferences genere.
2.4 Resultats
Comme nous l'avons mentionne au paragraphe precedent, nous avons teste plusieurs types
de structures. Dans cette partie, nous detaillerons tout d'abord les resultats que nous avons
obtenus avec des reseaux de lignes, nanostructures simples qui generent un champ d'interferences
comprenant deux ondes plasmons contrapropagatives. Puis, nous montrerons d'autres motifs plus
complexes, imprimes gra^ce a l'illumination de quatre reseaux deux a deux perpendiculaires et
de reseaux concentriques circulaires.
2.4.1 Motifs unidirectionnels
Le masque associe aux resultats presentes dans ce paragraphe comporte deux reseaux de
lignes disjoints de pas a = 295 nm = sp et espaces d'une distance D = 5:5sp ' 1620 nm. Une
vue de dessus de ces structures avant exposition est donnee sur l'image de gauche de la gure
2.18.
Fig. 2.18: Topographie de la surface du PMMA dope DR1 au voisinage de reseaux de lignes disjoints.
A gauche : image AFM avant exposition. A droite : image AFM apres exposition. Cette derniere met en evidence
la generation de franges rectilignes sur toute la zone concernee.
L'image de droite de cette me^me gure montre ensuite la topographie de cette zone apres
illumination des deux reseaux selon les conditions et le montage decrits precedemment. Cette
image met clairement en evidence l'apparition de franges rectilignes de part et d'autre, sur et
entre les reseaux, resultat qui demontre donc la generation d'un champ d'interferences par ces
structures.
De plus, nous avons vu dans la partie theorique de ce chapitre que ce champ d'interferences
est constitue des deux ondes plasmons contrapropagatives generees par les reseaux disjoints et
du champ incident transmis a travers le lm metallique et qu'il se caracterise par une serie de
lignes dont le pas peut e^tre de sp ou sp=2 selon le rapport de l'amplitude de ces deux types
d'onde. Le haut de la gure 2.19 donne alors le prol des motifs imprimes au centre des reseaux
disjoints dans la couche de PMMA dope DR1. Me^me si la topographie reste faible, de l'ordre de
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quelques nanometres a une dizaine de nanometres, ce prol montre eectivement une succession
de lignes de pas environ 300 nm, c'est-a-dire sp, chacune ayant tendance a se dedoubler.
Fig. 2.19: Topographie experimentale et theorique de la surface du PMMA dope DR1 dans la zone
centrale d'interferences situee entre les reseaux de lignes disjoints. En haut : image AFM et prol de
la surface de la resine apres exposition. En bas : Calculs theoriques associes.
An d'expliquer ce resultat, nous avons alors calcule theoriquement l'allure des motifs atten-
dus pour ce type de masque. Nous avons vu precedemment que le calcul du champ d'interferences
genere depend de l'indice eectif ne des plasmons excites, de la distance D separant les sources
de plasmons contrapropagatifs et des amplitudes A et A0 des dierentes ondes en presence. Or,
concernant ne, nous avons precisement determine le pas a des reseaux de maniere a exciter un
mode propre plasmon du systeme d'indice eectif ne = 1:795 + 0:035i. Ce parametre est donc
xe. De me^me, nous avons choisi pour le calcul une distance D separant les sources de plasmons
egale a la distance separant experimentalement les reseaux disjoints. Les deux seules inconnues
restent alors les amplitudes respectives des plasmons contrapropagatifs et du champ incident
transmis. Le bas de la gure 2.19 presente le resultat de ce calcul theorique pour A = A0 = 1
et z = 70nm (observation du champ en surface de la couche de resine), ou nous avons trace
la reponse optique V du PMMA dope DR1 calculee selon l'expression (2.21). Le prol obtenu
explique tres bien l'allure des motifs imprimes experimentalement dans la couche de resine. Ce re-
sultat valide donc d'une part le modele semi-analytique developpe qui semble bien rendre compte
des phenomenes physiques mis en jeu et d'autre part demontre la faisabilite de la technique de
lithographie par interference de plasmons de surface qui permet eectivement d'imprimer des
motifs dans une couche photosensible.
Nous allons voir dans la suite que d'autres types de motifs peuvent egalement e^tre eectues
et e^tre relies de la me^me maniere a la generation d'un champ d'interferences particulier.
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2.4.2 Motifs bidirectionnels
Dans le but de generer un champ d'interferences constitue de quatre ondes plasmons contra-
propagatives, nous avons ainsi realise un masque contenant quatre reseaux de lignes deux a deux
perpendiculaires. L'image de gauche de la gure 2.20 montre une image AFM de ces structures
recouvertes de la couche de PMMA dope DR1 avant exposition. De me^me que dans l'exemple
decrit au paragraphe precedent, ces reseaux sont espaces d'une distance D = 5:5sp ' 1620 nm.
Fig. 2.20: Resultats experimentaux et theoriques de l'interference de quatre ondes plasmons contra-
propagatives perpendiculaires. A gauche : image AFM des reseaux d'excitation avant exposition. La eche
represente la direction de la polarisation incidente. Au centre : image AFM du centre de la structure apres
exposition. A droite : allure des motifs imprimes d'apres le calcul theorique du champ d'interferences genere.
L'image centrale de la gure 2.20 presente alors une image AFM de la topographie obtenue au
centre de ces structures apres leur illumination par un champ electrique oriente a 45des lignes
des reseaux. Celle-ci met en evidence l'impression d'une serie de plots, qui, de me^me que dans
le cas des lignes imprimees precedemment, possedent un pas d'environ 300 nm et ont tendance
a se dedoubler. Ce resultat s'explique ensuite tres bien par le calcul du champ d'interferences
genere par le masque. L'image de droite de la gure 2.20 donne en eet l'allure theorique des
motifs imprimes dans la couche de PMMA dope DR1. Il s'agit ici de la reponse optique V de
ce polymere tracee pour un champ d'interferences dont la valeur a ete obtenue en reprenant le
calcul relatif a la superposition de quatre ondes plasmons contrapropagatives perpendiculaires
detaille dans la partie theorique de ce chapitre avec les valeurs des parametres suivantes : A = 1,
A0 = 0:5, D = 5:5sp et z = 70 nm, ne restant inchange. Le tres bon accord observe entre
les resultats experimentaux et theoriques demontre une nouvelle fois la validite de ce modele
de calcul de champ. De plus, les motifs obtenus sont relativement complexes compte-tenu du
masque utilise, ce qui ouvre de larges perspectives quant a la realisation de motifs varies par la
technique de lithographie par interference de plasmons de surface. Nous allons en voir un autre
exemple au paragraphe suivant.
2.4.3 Motifs circulaires
Nous avons montre que l'emploi de reseaux concentriques permet en theorie d'exciter des
plasmons selon une multitude de directions radiales et conduit donc a la formation d'un champ
d'interferences qui resulte de la superposition de toutes ces ondes. An de tester ce type de
structure, nous nous sommes interesses dans cet exemple au cas particulier de reseaux concen-
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triques circulaires et nous avons ainsi realise le masque correspondant dont une vue de dessus
avant exposition est presentee sur l'image de gauche de la gure 2.21. Le disque central a ici un
diametre egal a 3:5sp ' 1030 nm.
Fig. 2.21:Resultats experimentaux et theoriques de l'interference d'une multitude d'ondes plasmons
se propageant radialement selon toutes les directions. A gauche : image AFM des reseaux d'excitation
avant exposition. Les eches representent les directions de la polarisation incidente des deux expositions successives
eectuees. Au centre : image AFM du centre de la structure apres exposition. A droite : allure des motifs imprimes
d'apres le calcul theorique du champ d'interferences genere.
Nous avons ensuite eclaire ce masque de maniere a exciter des plasmons de facon homogene
selon toutes les directions radiales. Comme nous l'avons vu precedemment, nous avons pour cela
eectue deux expositions successives a dose identique avec deux polarisations perpendiculaires.
L'image centrale de la gure 2.21 montre alors la topographie obtenue au centre de ces reseaux
apres exposition. De me^me, l'image de droite de cette gure montre en comparaison l'allure des
motifs attendus dans la couche de resine selon le calcul theorique du champ d'interferences cor-
respondant a ce type de structure. An de respecter au maximum les conditions experimentales,
ce calcul a ete eectue en sommant independamment les reponses optiques du PMMA dope DR1
associees aux champs d'interferences generes par chaque exposition, ces derniers etant obtenus
selon le raisonnement decrit dans la partie theorique precedente pour une polarisation incidente
selon x puis y et avec A = 1, A0 = 0:25, D = 3:5sp et z = 70 nm, ne etant toujours inchange.
Ces deux images indiquent l'impression d'anneaux concentriques dans la couche de resine
photosensible, dont le pas est de l'ordre de sp = 295 nm, resultat qui montre que des plasmons
ont eectivement ete generes selon toutes les directions radiales du masque. Cependant, les
motifs experimentaux presentent aussi une legere assymetrie que l'on ne retrouve pas dans le
cas theorique. Plusieurs facteurs peuvent alors expliquer ce phenomene. Le premier peut e^tre
une legere dierence de dose entre les deux expositions perpendiculaires, qui peut e^tre due a
des variations de puissance de la diode laser d'illumination. De me^me, des inhomogeneites du
polymere photosensible et/ou des irregularites de fabrication des reseaux metalliques peuvent
egalement e^tre a l'origine de ce phenomene. Neanmoins, la raison la plus probable reste le fait
que les deux expositions successives ne sont pas independantes, comme suppose dans le calcul
theorique. En eet, concernant la couche de PMMA dope DR1, la matiere a deja commence a se
reorganiser lorsque la seconde exposition a lieu. En particulier, lors de la premiere exposition, les
molecules d'azobenzene ont deja eu tendance a fuir les maxima de champ, majoritairement situes
au centre de la structure, phenomene qui a pour consequence d'amincir le lm polymere dans la
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zone d'interferences pour la seconde exposition. Or, la reorganisation de matiere dans la couche
de PMMA dope DR1 etant fortement dependante de la quantite de molecules interagissant avec
le champ incident [37], cette seconde exposition est donc moins ecace que la premiere, ce qui
explique la plus faible topographie observee selon la direction de polarisation correspondante.
2.5 Conclusions
Dans ce chapitre, nous avons cherche a evaluer les performances et les limites d'une technique
de lithographie en champ proche particuliere, la lithographie par interference de plasmons de
surface. Cette demarche s'est eectuee d'une part d'un point de vue theorique ou nous avons
developpe un modele semi-analytique de calcul du champ d'interferences genere qui permet de
predire l'allure des motifs imprimes et d'autre part d'un point de vue experimental ou quelques
tests simples ont demontre la faisabilite de cette technique.
Ces dierentes approches nous amenent alors aux conclusions suivantes. Me^me si la lithogra-
phie par interference de plasmons de surface reste une technique de champ proche qui necessite
donc encore plusieurs adaptations pour e^tre exploitable autrement que par le depo^t de la resine
photosensible a insoler directement sur le masque, ce procede possede plusieurs avantages.
Son plus gros atout reste son cou^t et sa facilite de mise en oeuvre. Tandis que dans les
techniques de lithographie actuelles le systeme de projection optique represente la moitie du cou^t
du dispositif d'insolation (c'est-a-dire plusieurs millions d'euros), les lithographies que nous avons
eectuees n'ont par exemple necessite qu'une diode laser de faible puissance et un polariseur. Une
simple lithographie electronique nous a egalement permis de fabriquer des masques conduisant
a l'impression de motifs relativement complexes. Ainsi, cette technique de lithographie pourrait
e^tre particulierement bien adaptee pour une utilisation individuelle a faible echelle.
Cependant, les performances obtenues ne permettent pas actuellement d'envisager une ap-
plication industrielle, notamment en microelectronique, de la lithographie par interferences. Les
nanostructures presentes sur le masque sont tout d'abord trop volumineuses par rapport a l'eten-
due eective de la zone d'insolation. De me^me, la resolution des motifs imprimes est insusante.
Celle-ci est en eet intrinsequement limitee au pas des franges d'interferences generees, au mi-
nimum egal a sp=2. Dans le cas extre^mement favorable a la propagation des plasmons dans
lequel nous nous sommes places tout au long de ce chapitre, cela correspond par exemple a des
largeurs individuelles de motifs (dans le cas de reseaux denses) de l'ordre de 75 nm, resolution
deja largement atteinte aujourd'hui par les techniques de lithographie a 193 nm. Comme nous le
verrons a la n de ce manuscrit, l'utilisation d'autres metaux et longueurs d'onde d'illumination
pourrait permettre de generer des plasmons possedant une longueur d'onde eective plus faible.
En revanche, cela se fait toujours au detriment de leurs distances d'attenuation dont la faible
valeur empe^che la plupart du temps la formation d'un champ d'interferences contraste.
An de pallier ce probleme et evaluer les performances reelles de la lithographie assistee par
plasmons de surface en terme de resolution, nous avons alors cherche a developper un autre type
de dispositif, conduisant en particulier a la generation d'un faisceau de tres faibles dimensions.
Le but de cette nouvelle technique serait d'elargir le champ d'application des plasmons pour la
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lithographie en realisant une source optique de champ proche qui pourrait permettre d'eectuer
une lithographie point par point a haute resolution. C'est ce que nous allons detailler au chapitre
qui suit.
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Chapitre 3
Lithographie haute resolution point
par point assistee par plasmons de
surface
Nous avons vu dans le chapitre precedent que l'utilisation d'interferences de plasmons de sur-
face permettait de realiser une lithographie de motifs varies a bas cou^t, mais que la resolution
de ces motifs etait limitee, voire insusante pour certaines applications comme la microelectro-
nique. An de repondre a ce probleme de resolution tout en preservant le faible cou^t associe aux
dispositifs de lithographie assistes par plasmons de surface, nous avons donc cherche a concevoir
une source optique generant par le biais des plasmons un spot lumineux intense de tres faibles
dimensions. En eet, l'intere^t de ce type de source est qu'elle pourrait ensuite e^tre utilisee de
maniere generique, par exemple pour eectuer une lithographie point par point a haute reso-
lution. Dans ce chapitre, nous allons tout d'abord donner le principe de base de la nanosource
que nous avons realisee, puis nous presenterons les caracteristiques theoriques et experimentales
d'une premiere variante de ce dispositif. Enn, nous decrirons plusieurs ameliorations que nous
avons apporte a ce systeme an d'obtenir une source compacte et ecace.
3.1 Principe
Nous avons montre dans le chapitre precedent que la resolution limite de la technique de
lithographie par interference de plasmons de surface etait, dans le cas des longueurs d'onde vi-
sibles, de l'ordre de 75 nm. An de depasser cette limite, le but de cette etude est donc d'elaborer
un dispositif optique ecace generant un spot lumineux intense d'au maximum quelques dizaines
de nanometres de diametre. Plusieurs techniques ont deja ete developpees an de creer ce type de
source. La premiere revient a utiliser une pointe ou un guide metallique dont la section diminue
progressivement. L'excitation puis la propagation de plasmons sur ce type de structure conduit
en eet au connement de ceux-ci et aboutit alors a la formation d'un point chaud localise en
bout de pointe [38], [39]. Me^me si le resultat est tres concluant (le diametre du spot obtenu
peut en theorie descendre jusqu'a quelques nanometres), ce dispositif reste dicile a realiser
experimentalement et possede un mauvais rendement. De me^me, la focalisation de plasmons de
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surface a egalement ete envisagee, notamment pour des applications en optique guidee [40], [41].
Cependant, la dimension du spot realise est au minimum de quelques centaines de nanometres,
ce qui est trop important compte-tenu des performances visees par notre dispositif. An de
realiser une source optique de faibles dimensions, nous avons donc retenu une autre solution,
qui consiste a exploiter la transmission de lumiere obtenue au travers d'ouvertures sub-longueur
d'onde percees dans des lms metalliques. Le plus gros avantage de cette technique est qu'elle
n'est pas limitee en terme de resolution. En eet, plus l'ouverture realisee sera petite, plus le
spot lumineux genere en sortie de cette source sera petit. De plus, ce type de dispositif reste rela-
tivement facile a eectuer experimentalement, puisque pour des largeurs superieures a quelques
dizaines de nanometres, ces ouvertures peuvent e^tre obtenues directement par perforation d'un
lm metallique par un faisceau d'ions focalise (FIB).
L'image de gauche de la gure 3.1 montre ainsi un exemple de ce type de structure. Il
s'agit d'une simulation en deux dimensions eectuee par la methode des elements nis (logiciel
commercial Comsol) sur une fente de 30 nm de largeur perforee dans un lm d'argent (n =
0:05+3:43i a 532 nm) de 60 nm d'epaisseur. Ce lm est place dans l'air et est eclaire en incidence
normale par une onde plane a une longueur d'onde de 532 nm polarisee perpendiculairement a
l'axe de la fente.
Fig. 3.1: Illustration de la transmission a travers une fente sub-longueur d'onde percee dans un
lm metallique. A gauche : Carte de l'intensite du champ dans la structure eclairee en incidence normale par
une onde plane a 532 nm polarisee selon x. La direction de propagation des dierents modes plasmon excites est
representee par des eches. A droite : allure du champ magnetique du mode propre plasmon de la fente (eches
bleues dans l'image de gauche).
La carte de champ obtenue met eectivement en evidence la formation d'un spot lumineux
en sortie de la fente. D'un point de vue physique, plusieurs travaux ont ensuite montre que cette
transmission etait due a l'excitation d'un plasmon a l'interieur de celle-ci [42], [43], mode que
nous avons represente par les eches bleues sur la simulation. An d'obtenir les caracteristiques
de celui-ci, nous avons alors utilise le code RCWA introduit au chapitre precedent. Celui-ci
indique bien l'existence d'un mode propre plasmon au sein de la fente, dont l'indice eectif est
ne = 1:69 + 0:01i. L'allure du champ magnetique associe a ce mode est egalement presente a
droite de la gure 3.1. Il s'agit d'un mode symetrique (pair).
Cependant, ce calcul de modes propres indique aussi l'existence d'un autre mode plasmon
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qui s'etend de part et d'autre des surfaces du lm metallique perfore (mode schematise par les
eches vertes sur la carte de champ). Or, nous avons vu precedemment que l'illumination d'un
element diractant permettait d'augmenter le vecteur d'onde de l'onde lumineuse incidente et
d'exciter des plasmons, majoritairement selon la direction de polarisation de celle-ci. La fente
etudiee etant ici largement sub-longueur d'onde, l'illumination de cet element selon les conditions
detaillees ci-dessus favorise donc l'excitation de plasmons a la surface du lm metallique, ondes
qui se propagent alors le long de celui-ci. Ce calcul montre ainsi que l'energie contenue dans
l'onde lumineuse incidente alimente deux processus dierents : d'une part, elle est transmise
a travers l'ouverture et forme le spot lumineux obtenu en sortie, mais d'autre part, elle est
transferee aux plasmons se propageant le long du lm metallique, phenomene qui constitue une
perte pour un dispositif dont l'objectif est la generation d'un point chaud intense et localise.
Le principe de la source que nous allons detailler dans ce chapitre consiste donc a reduire ces
pertes intrinseques, notamment en connant les plasmons excites dans la structure au voisinage
de l'ouverture sub-longueur d'onde. Dans la suite, nous insisterons tout d'abord sur les resultats
que nous avons obtenus en inserant en amont de cette ouverture une cavite utilisant des miroirs
de Bragg plasmoniques pour reechir les plasmons generes. Nous donnerons quelques elements
theoriques relatifs a la geometrie de ce type de structure, puis nous indiquerons la demarche
que nous avons suivie an de l'optimiser et obtenir un spot lumineux d'intensite, de contraste
et de connement maximaux. Enn, nous montrerons des resultats experimentaux qui valident
le fonctionnement de ce dispositif.
De me^me que dans le chapitre precedent et pour les me^mes raisons que precedemment (re-
cherche des performances et des limites intrinseques des dispositifs, facilite de fabrication), nous
avons choisi pour cette etude une longueur d'onde d'illumination de 532 nm. De me^me, nous
avons pris l'argent comme metal supportant les plasmons et realise nos structures sur un substrat
de verre recouvert d'une epaisse couche de PMMA.
3.2 Structure de base
Dans cette partie, nous allons nous interesser a une premiere geometrie d'une nanosource
conduisant a la generation d'un spot lumineux intense et localise. Le but de cette etude est
de donner les grands principes de fonctionnement de ce type de structure et ainsi de xer les
bases sur lesquelles s'appuiera la deuxieme partie de ce chapitre consacree a l'amelioration des
performances de cette nanosource.
3.2.1 Etude theorique
Une des solutions les plus simples pour eviter la propagation d'ondes electromagnetiques
en dehors d'une zone restreinte consiste a reechir ces ondes de maniere a ce qu'elles restent
connees dans la zone consideree. C'est l'eet de cavite. An de limiter les pertes dans le dispositif
decrit precedemment, nous avons donc introduit des miroirs pour plasmons autour de la fente
sub-longueur d'onde. La reexion des plasmons generes par la fente sur ces miroirs conduit en
eet a concentrer ce champ au voisinage de l'ouverture, ce qui possede un double avantage.
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Cette conguration reduit tout d'abord les pertes au sein de la structure. De plus, elle augmente
egalement la probabilite que les plasmons generes puis reechis se couplent avec le mode propre
plasmon de la fente et renforcent ainsi l'intensite du spot lumineux de sortie. Ce phenomene
permet donc aussi d'ameliorer le rendement du systeme. Dans le paragraphe suivant, nous allons
revenir sur les proprietes de ces miroirs pour plasmons, proprietes qui nous permettront ensuite
de proposer une premiere geometrie pour cette nanosource.
3.2.1.1 Premiere geometrie
Des travaux ont en eet montre, par analogie avec les miroirs de Bragg classiques constitues
d'une alternance de couches dielectriques d'epaisseurs adaptees (=4 ou  est la longueur d'onde
d'illumination), qu'une alternance de couches de metal et de dielectrique pouvait reechir des
plasmons [44]. Plus precisement, ces "miroirs de Bragg pour plasmons" consistent en des reseaux
metalliques dont le pas est egal a la moitie de la longueur d'onde des plasmons a reechir,
periodicite qui rappelle eectivement celle des miroirs de Bragg classiques egale a =2. La gure
3.2 presente alors un schema en coupe de la structure que nous avons etudiee. Comme precise
precedemment, il s'agit d'une fente percee dans un lm d'argent, fente que nous avons ensuite
entouree d'un reseau de lignes du me^me metal de pas a et de profondeur h et jouant le ro^le
de miroirs pour les plasmons generes de part et d'autre du lm par l'illumination de celle-ci.
Quelques regles peuvent alors e^tre donnees concernant cette geometrie.
Fig. 3.2: Schema en coupe de la na-
nosource avec cavite a miroirs de
Bragg. L'illumination d'une fente per-
cee dans un lm metallique d'argent ge-
nere des plasmons qui sont connes au
voisinage de l'ouverture par des miroirs
de Bragg pour plasmons entourant la
fente.
En eet, nous venons de voir que le pas de ces reseaux depend directement de la longueur
d'onde des plasmons qu'ils doivent reechir. An de xer cette dimension, nous avons donc eec-
tue un calcul RCWA des modes propres plasmons supporte par le lm metallique. Le dispositif
etant realise sur un substrat de verre recouvert d'une couche de PMMA, nous avons consi-
dere pour ce calcul l'empilement suivant : verre (n = 1:48, d'epaisseur 3), PMMA (n = 1:49,
d'epaisseur 150 nm), argent (n = 0:05 + 3:43i) qu'on choisit d'epaisseur e = 50 nm. L'air est
ici choisi comme milieu de sortie (d'epaisseur 3 pour le calcul), l'ensemble etant alors eclaire
a une longueur d'onde  de 532 nm en polarisation TM. Ces calculs indiquent eectivement la
presence d'un mode propre plasmon, d'indice eectif ne = 1:67+0:01i, ce qui correspond a une
longueur d'onde sp ' 320 nm. Par consequent, nous avons xe le pas de ces reseaux metalliques
a a = sp=2 ' 160 nm.
Concernant ensuite le positionnement relatif de ces reseaux de lignes, la gure 3.2 montre que
ceux-ci forment une cavite de largeur D autour de la fente. Or, le spot lumineux genere en sortie
de celle-ci sera d'autant plus intense que la quantite de champ susceptible de se coupler avec
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le mode propre plasmon qu'elle supporte sera important, c'est-a-dire que le champ present au
voisinage de l'ouverture sera important. Cela implique en particulier que les plasmons generes par
la fente et ceux reechis par les reseaux soient en phase. Le rendement de la nanosource sera donc
d'autant meilleur que la cavite realisee par ces reseaux conduira a l'etablissement d'interferences
constructives entre ces deux ondes. Des travaux ont montre que cela correspondait a une largeur
de cavite egale a un nombre entier de la moitie de la longueur d'onde des plasmons qui interferent,
soit D = psp=2, avec p un entier [45]. Nous avons donc choisi pour la suite D = sp ' 320
nm. Enn, an de completer cette premiere geometrie de nanosource, nous avons aussi dans un
premier temps xe la profondeur des reseaux de Bragg pour plasmons h a 50 nm et pris une
largeur de fente de 30 nm, l'epaisseur e du lm d'argent etant toujours de 50 nm.
Dans cette partie, nous avons montre comment dimensionner et positionner des miroirs de
Bragg pour plasmons au voisinage d'une ouverture sub-longueur d'onde de maniere a realiser
une nanosource dont les pertes sont reduites. Toutefois, la geometrie que nous avons obtenue
reste relativement basique. En eet, nous nous sommes en particulier appuyes sur un calcul de
modes propres eectue sur un empilement plan et nous n'avons par exemple pas tenu compte de
l'inuence des miroirs de Bragg sur la longueur d'onde des plasmons eectivement supportes par
la structure. An d'adapter les dimensions de ce premier dispositif au cas reel et ainsi ameliorer
ses performances, nous avons donc cherche a optimiser les parametres geometriques de celui-ci.
La demarche et les resultats que nous avons obtenus sont presentes au paragraphe suivant.
3.2.1.2 Optimisation
Le but de cette optimisation est d'ameliorer les caracteristiques du spot lumineux genere
par la geometrie de base introduite precedemment. Le principe consiste donc a rechercher les
dimensions de la structure precedente pour lesquelles l'intensite, le contraste et le connement
de ce spot sont les plus eleves. Nous allons ici detailler la demarche que nous avons developpee,
les codes associes a ces calculs etant donnes en annexe.
La premiere etape de cette optimisation consiste tout d'abord a calculer le champ elec-
tromagnetique present dans la structure, calcul dont on pourra ensuite extraire les dierentes
caracteristiques du spot lumineux genere. De me^me que dans les cas precedents, nous avons
eectue cette simulation en deux dimensions par la methode des elements nis (logiciel Com-
sol) et en eclairant la structure par le biais d'une onde plane de longueur d'onde 532 nm et de
polarisation TM. Cependant, an de faciliter la modication des parametres geometriques de la
nanosource lors de l'optimisation, ce calcul a ete scripte sous Matlab (chier Calcul-structure-2D
en annexe). A partir de cette carte de champ, nous avons alors obtenu les caracteristiques du
spot lumineux genere en modelisant l'intensite du champ en sortie du dispositif par une courbe
de Gauss, courbe dont l'allure decrit assez bien les prols de champ eectivement rencontres.
L'equation que nous avons utilisee est la suivante :





La determination numerique des parametres de cette equation donne en eet directement l'in-
tensite Imax et la largeur spot a 1=e du faisceau de sortie de la source, le contraste de celui-ci
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L'extraction de ces dierents parametres a partir de la carte de champ de la structure obtenue
par la methode des elements nis est realisee par les programmes Extraction-parametres-2D,
Gaussienne-2D et Residus-2D donnes en annexe. Neanmoins, il faut noter qu'an de limiter
l'inuence des eets de pointe excites par les coins de l'ouverture sub-longueur d'onde sur le
prol de champ, nous avons ici choisi d'evaluer l'intensite du spot lumineux a 10 nm de la sortie
de la fente.
La seconde etape consiste alors a inserer cette premiere phase de calcul dans une boucle
d'optimisation. En eet, celle-ci permettra, au terme de plusieurs iterations, d'aboutir a un spot
de sortie d'intensite, de contraste et de connement maximaux. Par souci de simplicite et pour
limiter le temps de calcul relatif a cette boucle, nous avons ici utilise une methode d'optimisation
locale a base de simplex. Cette etape allie ainsi d'une part la modication pas a pas de quelques
dimensions critiques de la geometrie et d'autre part la realisation en parallele du calcul dans ces
nouvelles structures du champ electromagnetique et des proprietes du spot lumineux genere.
Dans la pratique, cette optimisation consiste a rechercher les dimensions de la source condui-
sant a la minimisation d'une fonction de merite. An d'obtenir les meilleures caracteristiques
possibles pour le spot lumineux de sortie, nous devons donc elaborer une fonction dont la valeur
devient de plus en plus negative au fur et a mesure que l'intensite et le contraste de celui-ci aug-










0 et 0spot sont respectivement l'intensite, le contraste et la taille d'un spot lumineux
de reference, choisi ici comme etant celui genere par la source initiale avant optimisation.
L'optimisation (chier Calcul-optimisation-2D) s'eectue ensuite sur les quatre principaux
parametres de la geometrie metallique : le pas a et la profondeur h des reseaux, la largeur D de
la cavite et l'epaisseur e du lm metallique. Le resultat nal est presente sur la gure 3.3.
D'un point de vue geometrique, la structure obtenue reste tout d'abord assez proche de
la structure de base eectuee au paragraphe precedent. En eet, celle-ci se compose toujours
d'une fente de 30 nm de largeur percee dans un lm metallique d'argent de 50 nm d'epaisseur et
entouree d'un reseau du me^me metal. Neanmoins, les dimensions de ce reseau dierent legerement
de celles prevues initialement. Ainsi, celui-ci est trouve optimal pour un pas a de 150 nm et
une profondeur h de 75 nm (au lieu de respectivement 160 et 50 nm), variations qui peuvent
s'expliquer par le fait que la premiere geometrie a ete realisee sur la base d'un empilement plan
alors que l'optimisation tient compte de l'ensemble de la structure. De me^me, la largeur optimale
D de la cavite que forme le reseau est trouvee egale a 305 nm, ce qui correspond environ au
double du pas des reseaux optimises. Ces valeurs, qui sont en accord avec les principes physiques
enonces precedemment (c'est-a-dire a = sp=2 et D = psp=2 ou p est un entier), indiqueraient
ainsi que la longueur d'onde eective des plasmons excites dans la structure complete est proche
de 300 nm.
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Fig. 3.3: Caracteristiques de la nanosource apres optimisation. A gauche : carte de l'intensite du champ
dans la structure. La simulation est realisee en deux dimensions par la methode des elements nis en eclairant
le dispositif par une onde plane a 532 nm polarisee TM. Pour comparaison, l'encart a droite montre la me^me
simulation eectuee dans le cas d'une fente isolee. A droite : amplitude du champ a 100 nm de la sortie de la fente
en fonction de la longueur d'onde. Le resultat correspondant a la source sans les miroirs de Bragg est egalement
donne comme reference.
Du point de vue des performances, cette source possede ensuite plusieurs caracteristiques.
L'image de gauche de la gure 3.3 montre tout d'abord une simulation par la methode des
elements nis de la structure eclairee par une onde plane de longueur d'onde 532 nm et polarisee
perpendiculairement a l'axe de la fente. La carte d'intensite du champ obtenue ici met bien
en evidence la generation d'un point chaud intense et localise en sortie de l'ouverture. Celle-ci
valide donc le fonctionnement de ce systeme en tant que nanosurce. De plus, l'image de droite
de la gure 3.3 illustre egalement l'intere^t et les performances de la cavite reechissante mise en
place. Ce spectre indique en eet une augmentation de pres d'un facteur 3 de l'amplitude du spot
obtenu a 100 nm de la sortie de la fente par rapport a un lm perfore seul. Ce graphe montre
aussi le caractere resonant de cette cavite, phenomene qui n'appara^t pas dans le cas d'une fente
unique. Ces proprietes d'amplication de champ et de selectivite spectrale sont particulierement
interessantes concernant les utilisations de cette source. En eet, nous verrons dans la suite
qu'elles peuvent par exemple permettre d'elargir le champ d'applications de ce type de dispositif
au-dela de celui de la lithographie, notamment vers les domaines des capteurs ultrasensibles ou
de l'imagerie. Nous y reviendrons. Enn, le tableau 3.1 donne les caracteristiques du faisceau de
sortie de la nanosource pour cette structure avant et apres optimisation.
Tab. 3.1: Recapitulatif des caracteristiques des spots lumineux generes en sortie de la nanosource avant et apres
optimisation. Les valeurs correspondent a l'intensite du champ calculee a 10 nm de la sortie de la fente.
Caracteristiques Avant optimisation Apres optimisation
Intensite maximale (u.a.) 1 1,27
Contraste (pourcents) 95,6 95,8
Diametre a 1/e (nm) 66 70
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Celles-ci indiquent que la demarche que nous avons eectuee a permis de gagner pres de
30 pourcents en terme d'intensite et que celle-ci aboutit en denitive a une source generant un
spot lumineux de l'ordre de 70 nm de diametre pour un contraste en intensite de plus de 95
pourcents.
Dans cette etude theorique, nous avons montre comment positionner une cavite reechissante
au voisinage d'une ouverture sub-longueur d'onde an de realiser une source lumineuse de faibles
dimensions et dont les pertes sont reduites. An de completer cette etude et achever la validation
du dispositif eectue, nous avons alors cherche a le realiser experimentalement. C'est ce que nous
allons voir dans la suite.
3.2.2 Realisation experimentale
Dans cette partie, nous allons donner quelques precisions relatives a la fabrication de la
source decrite precedemment, puis nous detaillerons les resultats que nous avons obtenus lors de
l'utilisation de celle-ci comme dispositif d'insolation d'une couche de resine photosensible.
Cependant, plusieurs remarques doivent tout d'abord e^tre eectuees concernant la geometrie
de la source que nous avons testee. En eet, l'etude realisee precedemment correspond a un
milieu de sortie constitue d'une couche d'air. Or, le test de cette source pour des applications
en lithographie necessite d'inserer une couche de resine photosensible en sortie de ce systeme, ce
qui modie cette structure et a en particulier une inuence sur les caracteristiques des plasmons
supportes au sein de celle-ci. An de tester ce dispositif dans les meilleures conditions possibles,
nous avons donc relance la boucle d'optimisation precedente pour un milieu de sortie d'indice
n = 1:69+0:015i (indice du PMMA dope DR1, resine que nous avons utilisee dans la suite lors de
nos essais experimentaux). Nous avons ainsi obtenu les dimensions nales de la source : a = 165
nm, h = 80 nm et D = 295 nm pour les reseaux reechissants, e = 45 nm pour l'epaisseur du
lm metallique perfore.
De me^me, l'etude theorique precedente a ete menee a partir de calculs electromagnetiques
en deux dimensions. Or, dans le but de se rapprocher au maximum d'une source utilisable de
maniere universelle, nous avons cherche experimentalement a tester une structure a geometrie
circulaire. Par souci de simplicite, nous avons pour cela choisi de conserver les bases de la geome-
trie en deux dimensions calculee precedemment, puis etendu cette structure en trois dimensions
en lui appliquant une symetrie de revolution. Me^me si les modes electromagnetiques sont die-
rents pour ces deux types de congurations, nous faisons donc ici l'hypothese que compte-tenu
des incertitudes experimentales introduites lors de la fabrication de la structure, ce passage
en trois dimensions inuencera peu le resultat nal et permettra au minimum de demontrer
qualitativement le fonctionnement du dispositif realise.
3.2.2.1 Etapes technologiques
La nanosource telle qu'elle a ete decrite dans les paragraphes precedents peut alors e^tre
consideree comme un lm d'argent de 45 nm d'epaisseur, perfore, nanostructure et depose sur un
substrat de verre recouvert d'une couche de 150 nm de PMMA. La fabrication de cette structure
a necessite plusieurs etapes que nous allons detailler. De me^me que lors de la fabrication des
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masques de lithographie par interferences presentee au chapitre precedent, nous avons ici choisi
de realiser les nanostructures metalliques d'argent en structurant en priorite la couche de PMMA,
puis en deposant une couche plane d'argent sur la topographie eectuee.
Les deux premieres etapes de cette fabrication sont donc relativement analogues a celles
donnees dans le chapitre precedent. Nous avons tout d'abord depose une couche de 150 nm de
PMMA sur une lame de verre. De me^me que precedemment, ce depo^t s'est eectue par spin-
coating a une vitesse de 4000 tours/min et a ete suivi d'un recuit a 160C pendant plusieurs
heures. La seconde etape consiste alors a graver cette couche par lithographie electronique an de
denir les motifs qui, recouverts de la couche d'argent, vont constituer les miroirs de Bragg pour
plasmons. Nous avons vu au paragraphe precedent que ces reseaux possedent une profondeur h
de 80 nm. Or, la courbe d'etalonnage de la gure 2.14 indique que cette profondeur de gravure
est atteinte dans la couche de PMMA pour une dose d'insolation par faisceau d'electrons de
140 C/cm2 et un developpement de 45s dans du MIBK. Par consequent, nous avons choisi ces
conditions et obtenu apres developpement la topographie presentee gure 3.4.
Fig. 3.4: Etape 1 : nanostructuration de la couche de PMMA. A gauche : schema en coupe de la structure.
A droite : topographie AFM de la surface apres exposition du PMMA par faisceau d'electrons et developpement.
La mesure AFM de la hauteur de ces reseaux en bord de structure indique eectivement une gravure du PMMA
de 80 nm.
L'etape suivante consiste ensuite a deposer le lm metallique d'argent sur ces nanostruc-
tures de PMMA. Cependant, l'epaisseur de ce lm varie selon la zone consideree. En eet, la
geometrie detaillee precedemment montre que l'epaisseur d'argent est de 125 nm au niveau des
futurs miroirs de Bragg (remplissage des espaces de PMMA graves) contre seulement 45 nm au
centre de la structure (emplacement de la cavite). Nous avons alors envisage plusieurs techniques
an d'obtenir cette structure nale. La premiere consiste par exemple a eectuer deux depo^ts
directionnels localises d'epaisseurs dierentes. Neanmoins, cette solution reste dicile a mettre
en oeuvre puisqu'elle necessite un masquage partiel de l'echantillon et implique en particulier la
superposition et l'alignement de plusieurs etapes de lithographie. Une seconde technique consiste
aussi a deposer l'epaisseur maximale de metal sur l'ensemble de la structure, puis a eliminer le
surplus present au centre de celle-ci par polissage. Cependant, de me^me que dans le cas pre-
cedent, cette solution reste particulierement delicate et n'a donc pas ete retenue. La derniere
possibilite que nous avons nalement choisie revient alors a jouer sur la directivite du depo^t de
maniere a former un lm d'argent continu au dessus des nanostructures de PMMA tout en ne
deposant que 45 nm de metal dans la zone plane centrale. En eet, les gravures de PMMA ayant
un rapport de forme de 1 (80 nm de profondeur pour 80 nm de largeur environ), un depo^t oblique
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de 64 nm de metal selon un co^ne dont l'axe fait un angle de 45avec la surface de l'echantillon
permet de combler ces gravures tout en ne deposant qu'une epaisseur de 64=
p
2 = 45 nm sur
les surfaces planes de l'echantillon. En pratique, nous avons eectue ce depo^t par evaporation
sous vide en inclinant l'echantillon de 45par rapport a la direction du depo^t et en maintenant
celui-ci en rotation durant tout le processus. La gure 3.5 donne alors une image AFM de la
surface de l'echantillon apres ce depo^t metallique.
Fig. 3.5: Etape 2 : depo^t d'argent sur les nanostructures de PMMA. A gauche : schema en coupe de la
structure. A droite : topographie AFM de la surface apres le depo^t.
La topographie obtenue conrme bien la generation des nanostructures d'argent et donc
la formation des miroirs de Bragg pour plasmons. Toutefois, la comparaison des images AFM
eectuees avant (gure 3.4) et apres (gure 3.5) ce depo^t indique aussi que celui-ci introduit une
rugosite supplementaire a la surface de l'echantillon.
Enn, la derniere etape de fabrication de cette source revient a percer le lm metallique de
maniere a constituer l'ouverture sub-longueur d'onde au niveau de laquelle va e^tre forme le spot
lumineux de sortie. Nous avons eectue cette perforation par le biais d'un faisceau d'ions focalise
(equipement de l'IEMN a Lille) et nous avons ainsi obtenu la structure presentee gure 3.6.
Fig. 3.6: Etape 3 : perforation du lm metallique d'argent par faisceau d'ions focalise. A gauche :
schema en coupe de la structure. A droite : image MEB de la source.
Cette image prise au microscope electronique a balayage (MEB) montre en eet la topo-
graphie de la surface du lm d'argent apres cette etape et fait notamment bien appara^tre les
diferentes composantes geometriques de la source, comme les reseaux metalliques. Cette image
permet egalement de visualiser l'ouverture realisee au centre de la structure, qui possede dans
cet exemple une dimension de l'ordre de 50 nm, largeur minimale realisable par le FIB dont nous
disposions.
An de valider experimentalement le fonctionnement de ce dispositif, nous l'avons ensuite
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utilise pour insoler une couche de resine photosensible (ici du PMMA dope DR1). Cependant,
pour faciliter l'observation des resultats de cette exposition, nous avons choisi, de me^me que dans
le chapitre precedent, de positionner ce polymere directement sur la structure et nous avons donc
eectue son depo^t par spin-coating, a une vitesse de 4000 tours/min.
Fig. 3.7: Etape 4 : depo^t de PMMA dope DR1 sur le dispositif. A gauche : schema en coupe de la
structure. A droite : topographie AFM de la surface de l'echantillon apres le depo^t.
Nous avons alors obtenu la topographie presentee gure 3.7, qui possede plusieurs particula-
rites. Cette image AFM met tout d'abord en evidence la formation d'un gonement rectangulaire
au centre de la structure, dont la hauteur peut atteindre plusieurs dizaines de nanometres. Ce
phenomene resulte vraisemblablement de la perforation FIB du lm metallique d'argent. En
eet, le systeme utilise lors de ce processus comporte d'une part un faisceau d'ions focalise, mais
d'autre part un faisceau d'electrons aligne sur ce premier faiceau et dont le but est de permettre
le positionnement sur l'echantillon par le biais d'une imagerie MEB. La structure etant realisee
sur un substrat de verre recouvert de PMMA, le gonement obtenu serait ainsi une consequence
de l'exposition de cette couche polymere par le faisceau d'electrons et correspondrait a la fene^tre
(rectangulaire) d'observation au MEB de l'echantillon. Enn, cette image AFM indique egale-
ment la presence de quelques granulosites supplementaires en surface, particules residuelles qui
peuvent e^tre due a l'inhomogeneite de la couche de resine.
Nous avons donne ici les dierentes etapes technologiques que nous avons suivies an de
fabriquer la nanosource decrite de maniere theorique au debut de ce chapitre. Nous allons main-
tenant presenter les resultats que nous avons obtenus suite a l'illumination de ce systeme et donc
a l'insolation de la couche de resine photosensible qui le recouvre.
3.2.2.2 Resultats d'insolation
Nous avons vu dans la partie theorique de ce chapitre que l'illumination de la nanosource
dans le cadre d'une geometrie a deux dimensions s'eectuait avec une polarisation incidente
perpendiculaire a l'axe de la fente sub-longueur d'onde generant le spot lumineux de sortie. La
structure realisee experimentalement etant une symetrie de revolution de cette geometrie theo-
rique, l'illumination optimale pour ce dispositif consisterait donc a l'eclairer par une polarisation
radiale. Cependant, de me^me que dans le cas de l'exposition des reseaux circulaires au chapitre
precedent, nous avons ici remplace cette illumination par deux expositions successives de dose
indentique et de polarisations perpendiculaires. Nous avons ainsi utilise le me^me montage expe-
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rimental d'illumination que celui decrit sur la gure 2.17 et nous avons eectue deux expositions
successives a des doses de 100 mW/cm2 pendant 90 minutes. La gure 3.8 presente alors les
resultats obtenus.
Fig. 3.8: Resultats theoriques et experimentaux de l'insolation d'une couche de PMMA dope DR1
par la nanosource a miroirs de Bragg. A gauche : prol theorique attendu a la surface de la couche de
resine d'apres le calcul du champ electromagnetique dans celle-ci eectue par la methode des elements nis sur la
nanosource en deux dimensions. A droite : image AFM de la structure apres exposition. Les pointilles delimitent
l'etendue laterale des miroirs de Bragg. Un zoom du centre du systeme est egalement presente dans l'encart a
droite.
L'image de droite montre tout d'abord la topographie mesuree par AFM en surface de l'echan-
tillon apres exposition. Me^me si le gonement de la couche de PMMA reste toujours visible, le
detail du centre de la structure (encart a droite) laisse appara^tre un trou d'une largeur environ
250 nm situe a l'aplomb de l'ouverture sub-longueur d'onde eectuee au FIB. Pour comparai-
son, l'image de gauche de la gure 3.8 donne alors le prol theorique attendu. Il s'agit ici de la
reponse optique du PMMA dope DR1 calculee selon l'equation (2.21) a partir des composantes
du champ electromagnetique obtenues en surface de la couche de resine gra^ce au calcul de la
structure en deux dimensions par la methode des elements nis. Ce prol theorique conrme
eectivement la presence du trou observe experimentalement et valide donc le fonctionnement
de cette premiere geometrie de nanosource. Neanmoins, cette validation reste au stade qualitatif,
notamment en raison de la forte rugosite de la surface du PMMA dope DR1 apres exposition et
des approximations eectuees lors du dimensionnement de la structure en trois dimensions.
Dans cette partie, nous avons detaille theoriquement et demontre experimentalement le fonc-
tionnement d'un dispositif generant un point chaud intense et localise dont les pertes sont re-
duites. Cette premiere etude montre cependant que ce systeme pourrait encore e^tre optimise.
En eet, l'utilisation de miroirs de Bragg limite par exemple la compacite de la source eectuee.
De me^me, le rendement de celle-ci pourrait encore e^tre augmente, en particulier en collectant le
champ incident de maniere plus ecace. C'est ce que nous allons chercher a ameliorer dans la
suite de ce chapitre.
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3.3 Vers une nanosource compacte et ecace
Le but de cette nouvelle etude est d'augmenter les performances de la nanosource realisee
precedemment en optimisant la cavite metallique introduite au voisinage de la fente sub-longueur
d'onde. Le principe que nous avons suivi et que nous allons detailler dans la suite consiste
ainsi a exploiter au maximum le champ incident sur cette structure de maniere a ameliorer sa
transmission et par consequent son ecacite.
3.3.1 Optimisation de la cavite
Nous avons donc apporte plusieurs modications a cette nanosource. La premiere a ete de
remplacer la cavite a miroirs de Bragg plasmoniques constituee d'une alternance de couches de
metal et de dielectrique par une cavite comportant une seule couche epaisse d'argent. La seconde
a ensuite consiste a ajouter un reseau metallique en surface de cette structure, l'ensemble formant
alors une nanosource compacte et ecace.
3.3.1.1 Excitation de modes propres
La substitution des miroirs de Bragg plasmoniques de la cavite precedente par une epaisse
couche de metal possede un double avantage. En eet, elle permet tout d'abord de reduire la
complexite de cette structure tout en conservant sa fonctionnalite, c'est-a-dire la reexion et
le connement des plasmons generes par la fente sub-longueur d'onde. Des calculs que nous
avons eectues par la methode d'Abeles [46] sur des couches metalliques d'argent eclairees a 532
nm indiquent ainsi que ces couches possedent une reectivite de plus de 97 pourcents pour des
epaisseurs de metal superieures a 70 nm. De plus, le second avantage majeur de ce type de cavite
est qu'elle supporte des modes propres. L'excitation de ceux-ci par le biais d'une onde lumineuse
incidente peut donc conduire, comme nous allons le voir, a concentrer le champ incident a
l'interieur de celle-ci et peut ainsi renforcer le ux lumineux susceptible d'e^tre transmis a travers
l'ouverture sub-longueur d'onde. An d'exploiter cette propriete et augmenter le rendement de
notre dispositif, nous avons donc cherche a determiner ces modes propres. Nous allons detailler
ce calcul, la geometrie et les notations que nous avons utilisees etant precisees gure 3.9.
Fig. 3.9: Schema et notations de
la cavite metallique bidimension-
nelle. Cette structure delimite trois do-
maines distincts : le centre de la cavite
(milieu 2) et les deux parois metalliques
(milieux 1 et 3).
Considerons une cavite bidimensionnelle constituee de deux parois metalliques semi-innies
de permittivite "m entourant une couche dielectrique de permittivite "d d'epaisseur D et eclairee
en polarisation TM par une onde lumineuse incidente de longueur d'onde . Dans le cas d'ondes
planes, le champ magnetique relatif a chacun des milieux schematises gure 3.9 peut alors s'ecrire
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sous la forme :
































k20"d   k2z et  =
p
k20"m   k2z sont les composantes selon x des vecteurs d'onde des
modes supportes par la cavite respectivement dans le milieu 2 et dans les milieux 1 et 3, ou les
Ai, Bi, Ci et Di sont des constantes et ou k0 = 2=.
Or, au niveau des parois de la cavite, les composantes tangentielles du champ electromagne-
tique sont continues. En choisissant l'origine de l'axe x au centre de la cavite, on a ainsi :
H(1)y ( D=2; z) = H(2)y ( D=2; z) 8z
H(2)y (D=2; z) = H
(3)
y (D=2; z) 8z
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De plus, les parois de la cavite etant metalliques, les ondes penetrant dans les milieux 1 et 3
sont attenuees et s'annulent quand x tend vers l'inni. Par consequent A1 = B3 = 0. Le systeme
d'equations precedent se simplie alors selon :8>>>>>>>>><
>>>>>>>>>:
B1e
jD=2  A2e jD=2  B2ejD=2 = 0
A2e
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D=2 +B2e
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systeme de quatre equations a quatre inconnues qui possede une solution non nulle si et seulement
si son determinant est nul. Cette condition conduit nalement a l'equation aux valeurs propres










sin(D) = 0 (3.1)
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Or, la resolution du systeme precedent dans les conditions particulieres ou A2 = B2 et A2 =










= 0 dans le cas ou A2 =  B2 (3.3)
Cette derniere formulation met ainsi en evidence l'existence de deux types de modes pour la
geometrie etudiee : des modes pairs, decrits par l'equation (3.2) et des modes impairs, decrits par
l'equation (3.3). Ces equations montrent aussi que les caracteristiques de ces modes dependent
directement de la largeur D de la cavite ainsi que des permittivites dielectriques des materiaux
qui la constituent. Nous avons nalement trace gure 3.10 les solutions kz de ces equations en
fonction de la largeur de la cavite pour une structure en argent remplie de PMMA et eclairee a
532 nm.
Fig. 3.10: Solutions de l'equation aux valeurs propres (3.1). Ces solutions sont constituees d'une alternance
de modes pairs (en traits pleins bleus) et de modes impairs (en pointilles rouges). Les prols correspondants sont
egalement donnes a titre d'illustration.
Ce graphe laisse eectivement appara^tre une suite discrete de modes pairs (en traits pleins
bleus) et de modes impairs (en pointilles rouges) qui se succedent alternativement lorsque la
largeur de la cavite augmente. L'etape suivante consiste alors a choisir la largeur D de cette
cavite. Plusieurs considerations sont a prendre en compte.
En eet, comme nous l'avons precise au debut de ce paragraphe, le but de l'insertion d'une
telle cavite autour de la fente sub-longueur d'onde de notre nanosource est d'exciter un mode
propre de celle-ci de maniere a ce que cette excitation renforce le ux lumineux transmis a
travers la fente et ameliore le rendement de ce dispositif. Cependant, ce phenomene necessite
un transfert ecace du champ conne dans la cavite vers le mode propre plasmon de la fente
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implique dans la transmission, c'est-a-dire un fort recouvrement de champ entre le mode propre
de la cavite et celui de l'ouverture. Or, nous avons vu au debut de ce chapitre que le mode propre
plasmon de la fente etait symetrique. Ce transfert ne pourra donc e^tre ecace qu'a condition
d'exciter un mode propre pair de la cavite.
De plus, de me^me que dans le cas de la nanosource a miroirs de Bragg pour plasmons, le
premier ro^le de cette cavite reste de reechir en phase les plasmons generes par l'illumination
de la fente sub-longueur d'onde. La largeur de cette cavite doit par consequent e^tre de l'ordre
d'un nombre entier de la moitie de la longueur d'onde des plasmons excites, c'est-a-dire, avec
les materiaux et la longueur d'onde que nous avons choisis pour cette etude, e^tre environ un
multiple de 150 nm.
Enn, cette structure sera d'autant plus ecace que le couplage entre le champ incident et
le mode propre de cavite excite sera important. Or, cette condition correspond a l'excitation de
ce mode a la coupure, c'est-a-dire avec un vecteur d'onde dont la composante kz parallele aux
parois de la cavite est nulle. Dans ce cas, le mode est en eet excite a la limite entre le regime
propagatif et evanescent, conguration qui conduit a une augmentation du temps de vie des
photons dans la cavite et qui contribue ainsi a pieger et a conner la lumiere dans cette zone.
L'excitation d'un mode propre de la cavite a la coupure permet egalement d'eectuer la transition
entre le caractere propagatif du champ incident sur la structure et le caractere evanescent du
mode propre plasmon supporte par la fente sub-longueur d'onde. Celle-ci augmente donc aussi
l'ecacite du transfert de champ entre ces deux entites et ainsi l'intensite obtenue en sortie du
systeme. La gure 3.11 illustre bien ces phenomenes.
Fig. 3.11: Simulations de l'intensite du champ dans la cavite pour dierentes largeurs D de celle-ci.
A gauche : D = 310 nm, excitation d'un mode propre pair de la cavite a la coupure. A droite : D = 380 nm,
excitation d'un mode propre pair de la cavite en dehors de la coupure. Les echelles de couleur sont identiques
pour les deux simulations.
Il s'agit en eet de cartes de l'intensite du champ generee dans la cavite pour deux largeurs
dierentes de celle-ci, obtenues par la methode des elements nis en eclairant la structure par
une onde plane a 532 nm polarisee perpendiculairement a l'axe de la fente. Ces simulations
montrent clairement que la transmission a travers la fente sub-longueur d'onde n'est ecace que
dans le cas ou le mode de la cavite est excite a la coupure.
La combinaison de ces dierentes remarques nous amene alors a choisir une largeur de cavite
D = 310 nm, largeur qui correspond d'une part a l'excitation a la coupure d'un mode propre
pair de la cavite et qui verie d'autre part la condition de reexion en phase des plasmons D '
p  150 nm, ou p est un entier. Il s'agit egalement de la plus petite largeur de cavite permettant
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l'excitation d'un mode propre pair, solution qui minimise donc aussi les pertes associees a la
propagation des plasmons generes et reechis respectivement par la fente et les bords de la
cavite.
Dans cette partie, nous avons eectue une premiere etape de modication de la source de
base que nous avons testee au debut de ce chapitre et nous avons ainsi montre que l'insertion
d'une cavite entierement metallique au voisinage de la fente sub-longueur d'onde permettait,
gra^ce a l'excitation d'un de ses modes propres, de concentrer le champ incident au voisinage de
celle-ci. Nous allons maintenant detailler une seconde etape de cette optimisation dont le but
est d'augmenter la section ecace de la nanosource realisee.
3.3.1.2 Ajout d'un reseau
Nous avons vu au paragraphe precedent que l'excitation d'un mode propre de la cavite
permettait d'augmenter la portion de champ incident utile a la formation du spot lumineux
obtenu en sortie de la nanosource. Cependant, dans cette conguration, le champ incident sur les
bords de cette structure reste encore majoritairement reechi et ne contribue alors que tres peu
a la formation de ce spot. An d'ameliorer le rendement du dispositif, nous avons donc cherche
a augmenter la section ecace de cette cavite et nous avons insere des reseaux metalliques au
niveau de la surface superieure de celle-ci. En eet, l'objectif de ces reseaux consiste ici a convertir
la lumiere incidente sur cette zone en plasmons de surface, la propagation puis le couplage de
ces ondes le long de la structure permettant ensuite d'introduire du champ supplementaire dans
la cavite et augmentant ainsi une nouvelle fois la quantite de champ susceptible de se coupler
au mode plasmon de la fente sub-longueur d'onde generant le spot lumineux de sortie.
Nous avons montre dans les chapitres precedents que la condition d'excitation de plasmons
de surface par un reseau metallique etait donnee en incidence normale par l'egalite a = sp ou
a est le pas du reseau et sp est la longueur d'onde des plasmons excites. Or, dans le cas de
l'excitation de plasmons a la surface superieure de la cavite, la couche metallique supportant ces
ondes est composee a la fois des parois de la cavite et du lm metallique dans lequel est percee
la fente sub-longueur d'onde. Par consequent, cette couche est susamment epaisse pour que
l'on puisse considerer l'interface metal/dielectrique mise en jeu comme separant deux milieux
semi-innis. Nous avons alors calcule la longueur d'onde de ces plasmons sp directement par la










ou "d et "m sont respectivement les permittivites dielectriques du dielectrique (ici le PMMA)
et du metal (ici l'argent) a la longueur d'onde d'illumination , c'est-a-dire 532 nm. Ce calcul
conduit nalement a a = sp = 320 nm.
Les simulations que nous avons realisees montrent ensuite que cette excitation de plasmons
permet eectivement d'introduire du champ supplementaire dans la cavite. La gure 3.12 pre-
sente par exemple une carte du vecteur champ electrique calculee par la methode des elements
nis pour une cavite metallique d'argent bidimensionnelle de largeur 310 nm et de hauteur 500
nm eclairee en incidence normale par une onde plane de longueur d'onde 532 nm et surmontee
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d'un reseau de pas 320 nm et de profondeur 15 nm. La hauteur de la cavite a ici ete volon-
tairement exageree par rapport aux dimensions nales de la nanosource an de permettre une
meilleure visualisation des phenomenes mis en jeu.
Fig. 3.12: Carte du vecteur
champ electrique au voisi-
nage du coin superieur gauche
d'une cavite metallique bidi-
mensionnelle surmontee d'un
reseau. La rotation du champ
electrique le long des surfaces me-
talliques met en evidence la pro-
pagation de plasmons de part
et d'autre du coin metallique et
montre le passage des plasmons
excites en surface par les reseaux
vers les modes de cavite.
Cette carte montre une rotation du vecteur champ electrique le long des surfaces metalliques,
phenomene qui est caracteristique de la propagation des plasmons de surface. Cette simulation
met ainsi en evidence la presence de ces ondes d'une part au niveau de la surface de la cavite
(excitation par le biais des reseaux metalliques), mais d'autre part le long des parois de celle-
ci, dernier point qui demontre le passage des plasmons excites en surface vers la cavite et par
consequent l'introduction de champ supplementaire dans cette structure. De plus, un calcul
RCWA que nous avons eectue sur l'empilement argent (epaisseur 500 nm) / PMMA (epaisseur
310 nm) / argent (epaisseur 500 nm) correspondant a la coupe selon x de la cavite metallique
indique egalement que ce phenomene serait en particulier supporte par un mode propre plasmon
de la cavite, d'indice eectif ne = 1:69 + 0:01i et symetrique. Ce mode possede donc aussi
un fort recouvrement de champ avec le mode propre plasmon de la fente sub-longueur d'onde,
propriete qui favorise le transfert de champ entre ces deux entites et contribuerait a augmenter
la transmission du systeme.
Nous venons de voir que l'ajout de reseaux metalliques en surface de la cavite entourant la
fente sub-longueur d'onde permet d'exciter des plasmons dont la propagation introduit un ux
supplementaire dans la structure. Cependant, an d'optimiser au maximum les performances de
ce dispositif, plusieurs ajustements doivent encore e^tre eectues.
3.3.1.3 Ajustement des dimensions
D'apres les resultats que nous avons donne dans les paragraphes precedents, la nanosource
etudiee se compose en eet d'une fente sub-longueur d'onde percee dans un lm d'argent, sur-
montee d'une cavite de largeur D = 310 nm et a la surface de laquelle sont positionnes des
reseaux de pas a = 320 nm. Plusieurs dimensions de cette nouvelle geometrie restent donc a
preciser.
Concernant par exemple la profondeur des reseaux, l'objectif de ceux-ci etant uniquement
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la generation de plasmons de surface, cette dimension doit rester relativement faible de maniere
a limiter la diraction et la concentration de champ dans cette zone. Nous avons ainsi choisi
une hauteur de 15 nm pour ces structures. De me^me, la diraction du champ incident sur les
coins superieurs de la cavite peut egalement generer des plasmons. L'ajout de ces reseaux en
surface ne sera donc veritablement ecace que si les plasmons excites par ces structures sont en
phase avec ceux generes par les coins, c'est-a-dire que le bord de ces reseaux est a une distance
d du bord de la cavite egale a un nombre entier de la moitie de la longueur d'onde sp de ces
plasmons. An de limiter les pertes par propagation, nous avons par consequent positionne ces
structures a d = sp=2 = 160 nm des parois de la cavite.
Enn, la hauteur h de la cavite ainsi que l'epaisseur e du lm metallique perfore doivent ega-
lement e^tre optimises. An de determiner ces dimensions, nous avons calcule l'intensite obtenue
en sortie de la fente sub-longueur d'onde pour dierentes valeurs de ces parametres. Le resultat
est presente gure 3.13.
Fig. 3.13:Cartographie de l'in-
tensite du champ obtenue en
sortie de la nanosource en
fonction de la hauteur h de la
cavite et de l'epaisseur e du
lm d'argent perfore. L'opti-
mum est obtenu pour une cavite
de hauteur 180 nm et un lm me-
tallique de 60 nm d'epaisseur.
Cette cartographie comporte plusieurs caracteristiques. Pour une epaisseur d'argent perforee
e constante, on remarque tout d'abord une succession periodique de maxima de champ lorsque
la profondeur h de la cavite augmente. La periode correspondante, de l'ordre de 320 nm (c'est-
a-dire environ egale a la longueur d'onde des plasmons se propageant le long des parois de la
cavite) indiquerait que l'origine de cette periodicite est la formation d'interferences le long des
parois, entre les plasmons provenant des reseaux metalliques surmontant la cavite d'une part et
leur reexion par le lm metallique perfore situe au fond de celle-ci d'autre part. L'intervention
des plasmons dans ces interferences est egalement conrmee par l'attenuation du maximum de
champ observee lorsque la hauteur de la cavite h augmente. L'optimum est ensuite obtenu pour
une cavite de hauteur 180 nm, soit environ sp=2, condition relative a l'apparition d'interferences
constructives qui a deja ete utilisee dans ce chapitre pour determiner en particulier la largeur
de la cavite. Enn, concernant l'epaisseur e du lm metallique perfore, le maximum de champ
en sortie est atteint pour une epaisseur de 60 nm. Nous avons donc choisi ces deux valeurs dans
la suite.
Dans cette partie, nous avons detaille les dierentes modications que nous avons apportees
a la nanosource a miroirs de Bragg an d'exploiter au maximum le champ incident sur cette
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structure et augmenter son rendement. Dans la n de ce chapitre, nous allons donc revenir sur
les performances associees a cette nouvelle source et nous insisterons en particulier sur l'inuence
de la cavite que nous avons introduite sur l'intensite du spot lumineux obtenu.
3.3.2 Structure nale
Nous allons dans un premier temps resumer les dierents phenomenes que nous avons decrit
dans les paragraphes precedents et qui entrent en jeu dans le fonctionnement de cette nanosource.
Nous donnerons ensuite quelques unes de ses caracteristiques.
3.3.2.1 Fonctionnement
La gure 3.14 recapitule ainsi les dimensions des dierents elements constituant la source dans
le cas de l'illumination de celle-ci par une onde plane a 532 nm, polarisee perpendiculairement
a l'axe de la fente sub-longueur d'onde, en prenant l'argent pour metal et un substrat (partie
situee au dessus du schema) compose de verre recouvert d'une epaisse couche de PMMA. Le
milieu de sortie (partie situee au dessous du schema) est ici de l'air.
Fig. 3.14: Recapitulatif de la geometrie de la nanosource. Il s'agit d'un schema en coupe de la structure.
Lors de l'illumination de ce dispositif, nous avons alors montre que plusieurs phenomenes
intervenaient simultanement. Au niveau de la surface superieure de la cavite, l'eclairage des
reseaux conduit tout d'abord a l'excitation de plasmons de surface qui se propagent horizonta-
lement jusqu'aux coins superieurs de celle-ci. Ces plasmons se couplent ensuite aux dierents
modes de la cavite, modes qui sont egalement directement excites par le champ incident sur
celle-ci. Nous avons vu qu'il s'agissait d'une part du mode propre plasmon supporte par les
parois metalliques de cette structure et d'autre part du mode propre symetrique de celle-ci. Au
fond de la cavite, ces dierents modes se couplent enn par recouvrement de champ au mode
propre plasmon de la fente sub-longueur d'onde, transfert de champ qui conduit a la formation
du spot lumineux en sortie du systeme. Ce processus est egalement renforce par le couplage sur
ce mode des plasmons generes par les bords de la fente et reechis par les parois de la cavite.
Dans ce paragraphe, nous avons brievement rappele le fonctionnement de notre structure.
Nous allons maintenant donner le resultat de la combinaison de ces dierents phenomenes phy-
siques et detailler les proprietes de cette source et du spot lumineux qu'elle genere.
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3.3.2.2 Caracteristiques
Les performances de cette nanosource sont resumees sur la gure 3.15. Il s'agit de simulations
que nous avons eectuees en deux dimensions par la methode des elements nis sur les trois
types de structures etudiees dans ce chapitre : la fente sub-longueur d'onde seule, la fente sub-
longueur d'onde surmontee d'une cavite metallique et la structure complete comportant des
reseaux d'excitation de plasmons en surface. Tous ces dispositifs reposent ici sur un substrat de
verre recouvert de PMMA et sont eclaires en incidence normale par une onde plane a 532 nm
polarisee perpendiculairement a l'axe de la fente.
Fig. 3.15: Caracteristiques de la nanosource. Carte de l'intensite du champ dans les trois structures etudiees
au cours de ce chapitre. En haut : fente sub-longueur d'onde seule. Au centre : fente sub-longueur d'onde surmontee
d'une cavite metallique. En bas : structure complete incluant les reseaux d'excitation de plasmons en surface de
la cavite. Les echelles de couleurs sont identiques pour chacune des structures.
Les cartes d'intensite du champ obtenues mettent particulierement bien en evidence l'eca-
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cite de la cavite metallique. En eet, celles-ci montrent que l'intensite du spot lumineux genere
en sortie du dispositif est multipliee par pres d'un facteur 10 entre la fente sub-longueur d'onde
seule et la structure comportant une cavite et est de nouveau multipliee par plus d'un facteur 4
par l'introduction des reseaux.
Or, cette augmentation spectaculaire d'intensite joue egalement sur le rendement de la nano-
source. An de quantier cette amelioration, nous avons donc cherche a calculer ce rendement.
Toutefois, ce parametre reste dicile a evaluer dans le cas d'une illumination de type onde
plane. An d'eectuer ce calcul, nous avons alors modie l'eclairage de nos dispositifs et retrace
ces cartes de champ pour une illumination d'extension nie (typiquement quelques centaines de
nanometres), que nous avons par simplicite choisie de forme gaussienne. En eet, la puissance




~E ^ ~H  ~dn
ou ~E et ~H sont respectivement le champ electrique et magnetique incidents et ~dn est le vecteur
unitaire normal a la surface de la structure. Nous avons ensuite obtenu la puissance de sortie
Pout de la source en eectuant numeriquement cette me^me integrale sur la frontiere exterieure de
la fente sub-longueur d'onde avec les champs resultant du calcul de la structure par la methode




 = 4:7 pourcents pour la fente sub-longueur d'onde seule
 = 15:1 pourcents pour la fente surmontee d'une cavite metallique
 = 29:9 pourcents pour la structure complete avec les reseaux
Ces chires montrent une augmentation de plus d'un facteur 6 de l'ecacite de la source gra^ce
a l'introduction de la cavite et des reseaux metalliques. De plus, le rendement maximal atteint
ici les 30 pourcents, valeur qui constitue un tres bon resultat pour un dispositif de type champ
proche dont le rendement est frequemment limite a quelques pourcents.
An de determiner les caracteristiques du spot lumineux genere par cette source, nous avons
ensuite extrait des cartes de champ precedentes une coupe de l'intensite presente a 10 nm de la
sortie de la fente. De me^me que pour l'optimisation des dimensions de la nanosource a miroirs
de Bragg, nous avons alors modelise ce prol par une gaussienne et obtenu un diametre de
spot d'environ 60 nm pour un contraste de pres de 90 pourcents, caracteristiques qui satisfont
pleinement les objectifs de resolution xes au debut de ce chapitre. Ce spot reste cependant
de type champ proche, puisque le faisceau genere s'attenue relativement vite : la mesure de la
decroissance de celui-ci dans la couche d'air montre en eet une distance d'attenuation en 1=e
de l'ordre de quelques dizaines de nanometres.
Enn, la gure 3.16 presente les caracteristiques spectrales de cette nanosource. Le graphe
obtenu montre ainsi une resonance de la structure autour de la longueur d'onde d'utilisation
de 532 nm, plus piquee que celle de la nanosource a miroirs de Bragg et dont la largeur a
mi-hauteur est environ egale a 50 nm. Cette source est par consequent fortement selective en
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Fig. 3.16: Reponse spectrale de la
nanosource. Les reponses associees a
une fente seule ainsi qu'a la nanosource
a miroirs de Bragg sont egalement don-
nees a titre de comparaison.
longueur d'onde, propriete qui n'est pas essentielle en lithographie mais qui pourra e^tre tres
interessante pour d'autres applications comme l'imagerie par exemple.
Dans cette partie, nous avons donne le fonctionnement et les caracteristiques de la nano-
source dont nous avons detaille la conception tout au long de ce chapitre. Les resultats que nous
avons obtenus montrent que cette structure genere un spot lumineux intense et de tres faibles
dimensions et mettent notamment en evidence l'inuence determinante de l'introduction d'une
cavite metallique autour d'une fente sub-longueur d'onde sur l'ecacite de transmission de ce
dispositif. Cependant, un dernier phenomene merite encore d'e^tre mentionne concernant cette
source, phenomene qui permet en particulier d'illustrer de maniere qualitative le ro^le de concen-
trateur de champ de cette cavite. La gure 3.17 montre en eet l'allure du ux de puissance
(couleurs) ainsi que du vecteur de Poynting (eches) au sein de ce systeme. Cette carte indique
nettement la formation de vortex pour le ux de puissance, qui se dirigent des bords de la fente
vers les parois de la cavite et reviennent vers le centre de la structure.
Fig. 3.17: Carte du ux de
puissance (couleurs) et du
vecteur de Poynting (eches)
dans la cavite. Le calcul est ef-
fectue par la methode des ele-
ments nis en eclairant la struc-
ture par une onde plane en inci-
dence normale a 532 nm polarisee
TM.
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ou  est la masse volumique et v est la vitesse du uide. Pour un uide incompressible a masse
volumique constante, on obtient donc :
div (~v) = 0 (3.5)
La similitude des equations (3.4) et (3.5) peut alors conduire a faire l'analogie entre le
vecteur de Poynting ~E ^ ~H en electromagnetisme et la vitesse ~v en mecanique des uides. Ainsi,
en appliquant cette analogie a la carte du ux de puissance precedente, les eches representant
initialement la direction du vecteur de Poynting peuvent e^tre vues comme des lignes de courant.
On retrouve dans ce cas un phenomene de turbulence bien connu en mecanique des uides, qui
appara^t notamment aux changements de section d'une conduite lorsque le ux incident sur la
seconde section est trop important pour que celui-ci la traverse directement. Le uide est alors
rabattu vers les parois de la premiere section avant de revenir vers le centre de l'ecoulement.
Cette analogie, bien que qualitative, laisserait donc penser que la cavite placee au voisinage de la
fente sub-longueur d'onde concentre le ux lumineux avec une ecacite susamment importante
pour que celui-ci ne puisse pas e^tre transmis integralement a travers l'ouverture sub-longueur
d'onde et soit alors detourne vers les parois metalliques laterales.
3.4 Conclusions
Dans la continuite du chapitre precedent au cours duquel nous avons demontre les perfor-
mances de la lithographie par interference de plasmons pour l'impression de motifs complexes a
bas cou^t, l'objectif de ce chapitre consistait a evaluer les possibilites de la lithographie assistee
par plasmons de surface en terme de resolution. Nous avons alors developpe une nanosource
optique en champ proche, dont le pricipe de base, visant a inserer une cavite metallique au voi-
sinage d'une ouverture sub-longueur d'onde an de limiter les pertes de ce systeme, a ete valide
experimentalement. Nous avons ensuite montre que l'optimisation de cette cavite conduisait a la
generation d'un spot intense et localise avec un rendement pouvant atteindre les 30 pourcents.
L'avantage de cette source est que le diametre du spot lumineux obtenu est xe par la taille
de l'ouverture sub-longueur d'onde realisee. La resolution de ce dispositif est donc uniquement
limitee par les performances des outils technologiques utilises pour sa fabrication. De plus, cette
nanosource est relativement compacte puisque la largeur maximale de la structure que nous avons
developpee est de l'ordre de quelques microns. Les caracteristiques de cette source ouvrent ainsi
de larges perspectives quant a son utilisation en lithographie. Elle pourrait ainsi e^tre employee
dans le cadre d'une technique alternative bas cou^t haute resolution pour eectuer des lithogra-
phies point par point ou egalement e^tre inseree sous forme de matrice pour imprimer plusieurs
motifs en parallele.
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L'inconvenient majeur de cette structure qui limite encore ses applications dans le domaine
industriel de la microelectronique reste cependant le champ proche et la necessite d'un contact
intime entre la face de sortie de la source et la couche de resine a insoler. De recents travaux
[47] ont toutefois propose un systeme qui permettrait de refocaliser le spot lumineux genere.
L'insertion de reseaux dielectriques de pas variable en sortie du dispositif conduirait en eet
a une delocalisation de ce spot a une distance de l'ordre du micron de la sortie de la fente.
Me^me si nous n'avons pas pu dans le cadre de cette these evaluer les performances de ce type de
systeme, notamment en terme de resolution, celui-ci semble prometteur et pourrait dans notre
cas considerablement reduire les contraintes liees au caractere localise de notre source.
Enn, les applications du dispositif que nous avons decrit dans ce chapitre ne se limitent pas
uniquement au domaine de la lithographie. Nous verrons dans la suite qu'il pourrait par exemple
e^tre insere dans des te^tes de lecture/ecriture en stockage optique. D'autres applications sont
egalement possibles, comme l'imagerie, que nous avons deja mentionnee, ou la microscopie, les
pinces optiques...Cette source est donc relativement universelle et, de me^me que la lithographie
assistee par plasmons de surface, pourrait e^tre adaptee a de nombreuses congurations. C'est ce
que nous allons detailler au chapitre suivant.
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Chapitre 4
Applications et perspectives de la
lithographie plasmonique
Dans les chapitres precedents, nous avons vu au travers de deux exemples que la lithogra-
phie assistee par plasmons de surface etait une methode de lithographie alternative bas cou^t
interessante pour eectuer des motifs complexes ou a haute resolution. L'objectif de ce chapitre
est de dresser de maniere plus generale un apercu des dierentes applications et perspectives de
cette technique. Ainsi, nous verrons en particulier que la nanosource developpee precedemment
pourrait e^tre adaptee pour imprimer des motifs arbitraires ou pourrait egalement fonctionner a
d'autres longueurs d'onde. Enn, nous elargirons cette etude au-dela du domaine de la lithogra-
phie et nous insisterons sur les autres utilisations possibles de ce dispositif.
4.1 Vers la realisation de motifs arbitraires : exemple de l'im-
pression de motifs en parallele
La nanosource que nous avons detaillee au chapitre precedent visait a realiser un point chaud
intense et localise unique. Cependant, cette structure pourrait aussi e^tre adaptee an de generer
des motifs plus complexes. En eet, nous allons voir dans cette partie que l'allure du spot
lumineux obtenu depend directement de la forme de l'ouverture sub-longueur d'onde realisee.
De me^me, nous montrerons que l'intensite de ce spot peut e^tre optimisee en fonction du prol
de la cavite metallique introduite au voisinage de cette ouverture. Nous allons ici traiter le cas
particulier de l'impression de motifs en parallele, la demarche que nous avons suivie pouvant
ensuite e^tre adaptee au cas general pour eectuer des motifs arbitraires.
4.1.1 Realisation d'une ouverture adaptee : une fente
La premiere etape consiste alors a modier l'ouverture eectuee au centre de la structure
de maniere a generer les motifs lumineux de forme souhaitee. Dans cet exemple, nous avons
choisi de nous interesser a la realisation de motifs en parallele. Il s'agit donc ici d'imprimer
simultanement plusieurs spots lumineux localises de formes identiques. Nous allons voir dans ce
paragraphe que ce type de motifs peut en particulier e^tre obtenu par le biais de l'eclairage d'une
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fente sub-longueur d'onde de longueur adaptee.
Considerons une fente de 50 nm de largeur percee dans un lm metallique d'argent (n =
0:05+3:43i) de 50 nm d'epaisseur et depose sur un substrat de verre (n = 1:48) recouvert de 150
nm de PMMA (n = 1:49), l'ensemble etant place dans l'air. L'illumination de cette structure
par une onde plane de longueur d'onde 532 nm polarisee perpendiculairement a l'axe de la
fente donne alors les resultats presentes gure 4.1. Il s'agit ici du prol de l'intensite du champ
electrique generee a 10 nm de la sortie de la fente pour dierentes longueurs de celle-ci, prol
obtenu a partir du calcul de cette structure en trois dimensions par la methode des elements
nis.
Fig. 4.1: Prols d'intensite en sortie d'une fente sub-longueur d'onde pour dierentes longueurs de
celle-ci. Un schema de la structure est egalement presente. Le bruit observe sur certains prols provient de la
discretisation du maillage utilise lors de la simulation par elements nis, un peu faible dans le cas des grandes
geometries (contraintes en terme de temps de calcul).
Ce graphe met eectivement en evidence l'apparition de plusieurs maxima de champ au
fur et a mesure que la longueur de la fente augmente, espaces alternativement d'environ 120
nm ou 240 nm. Ce premier resultat demontre donc que l'illumination d'une fente sub-longueur
d'onde genere plusieurs spots lumineux dont le nombre et l'ecartement depend directement de
la longueur de celle-ci, spots qui pourraient ainsi e^tre utilises an d'imprimer plusieurs motifs
en parallele.
Les dierents lobes de champ observes s'expliquent ensuite assez bien par l'excitation de
modes propres de la structure. Prenons l'exemple de la fente de 570 nm de longueur, cas pour
lequel le prol d'intensite en sortie de celle-ci presente cinq maxima. Nous avons en eet realise
une recherche des modes propres supportes par cette fente par le biais d'un solveur de modes,
base sur le calcul en trois dimensions du champ electromagnetique dans la structure par la
methode des dierences nies dans le domaine temporel (FDTD). Or, celle-ci montre en par-
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ticulier l'existence de deux modes, l'un pair presentant deux maxima de champ, l'autre impair
comportant cinq maxima de champ et dont les cartes d'intensite sont presentees en haut de la
gure 4.2. An de permettre une meilleure comparaison des prols obtenus, l'image du bas de
la gure 4.2 montre egalement la carte d'intensite du champ en sortie de la fente lors de son
illumination par une onde plane a 532 nm polarisee selon y et calculee en trois dimensions par la
methode des elements nis (carte dont est extrait le prol de la gure 4.1). La superposition de
ces deux modes propres concorde alors relativement bien avec l'allure du champ eectivement
genere (2+3 maxima), resultat qui indiquerait donc que ceux-ci sont excites lors de l'illumination
de la structure.
Fig. 4.2: Cartes d'intensite de champ dans la fente sub-longueur d'onde. En haut : intensites de deux
modes propres de la fente obtenues par FDTD. En bas : intensite generee en sortie de la structure calculee par
elements nis. La fente a une longueur de 570 nm et une largeur de 50 nm.
En revanche, cette derniere carte de champ montre aussi que l'intensite des dierents maxima
obtenus dans cette conguration n'est pas homogene et doit e^tre amelioree an d'obtenir cinq
spots lumineux de me^me intensite et ainsi permettre l'impression de cinq plots identiques lors
de l'utilisation de cette structure pour insoler une couche de resine photosensible. Nous allons
voir dans le paragraphe qui suit que cela peut e^tre realise en entourant cette ouverture d'une
cavite metallique selon le me^me principe que pour la nanosource decrite au chapitre precedent,
puis en optimisant la forme de celle-ci.
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4.1.2 Realisation d'une cavite adaptee
La seconde etape d'adaptation de la nanosource que nous avons decrite au chapitre precedent
a l'impression de motifs en parallele consiste donc a maximiser et a uniformiser l'intensite et le
contraste des spots lumineux generes par la fente sub-longueur d'onde. Nous allons montrer ici
que cette homogeneisation peut e^tre obtenue gra^ce a l'insertion d'une cavite de prol adapte au
voisinage de cette ouverture. La fente etudiee precedemment etant de forme rectangulaire, nous
avons choisi comme forme initiale de cette cavite un ovale, prol qui conduit a une repartition
homogene des parois metalliques autour de la fente. Nous avons ensuite cherche a modier celui-
ci an d'ameliorer les proprietes des spots generes. Dans les paragraphes qui suivent, nous allons
donc tout d'abord donner le calcul que nous avons realise an de determiner les coordonnees de
cette cavite ovale, puis nous detaillerons la demarche que nous avons eectuee an de l'optimiser.
4.1.2.1 Calcul du prol initial
La gure 4.3 presente une vue de dessus schematique de la geometrie, constituee de la fente
sub-longueur d'onde rectangulaire (en noir) entouree de la cavite ovale (en bleu).
Fig. 4.3: Schema (vue de des-
sus) de la geometrie consi-
deree. Il s'agit d'une fente sub-
longueur d'onde (en noir) entou-
ree d'une cavite de prol ovale (en
bleu). Les notations utilisees dans
le calcul sont egalement precisees.
Comme indique sur le schema, le prol de cette cavite peut alors se decomposer en quatre
grandes parties : deux sections droites (1 et 3) et deux arcs de cercle (2 et 4). Avec les notations
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ou R = d+ a=2,  est le perimetre de la cavite et t : 0! 2 sur le contour.
Cependant, an de pouvoir facilement corriger ce prol et optimiser les caracteristiques des
spots lumineux generes par la fente sub-longueur d'onde, nous avons ensuite choisi de decomposer
celui-ci selon des series de Fourier. En eet, cette decomposition permet de modier la forme de
la cavite en jouant directement sur les coecients de Fourier des dierentes harmoniques mises
en jeu, technique qui favorise en particulier le test des performances de prols relativement
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>>:
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=) n = 2p+ 1 : on ne garde que les harmoniques impaires
Or, les premiers tests eectues indiquent egalement que les coecients relatifs a ce type de
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bn+1 sin [(2n+ 1)t]
Ces coordonnees donnent le prol initial de la cavite a inserer autour de l'ouverture sub-
longueur d'onde. Toutefois, la precision de celui-ci depend aussi du nombre d'harmoniques N
pris en compte lors de la decomposition. An de limiter au maximum le temps de calcul de
notre structure, nous avons donc cherche le nombre d'harmoniques minimal necessaire a la
reproduction conforme du prol analytique ovale. Les tests que nous avons eectues indiquent
alors que le prol obtenu est identique au prol original a partir de N = 7, valeur que nous
avons choisie. Les coecients de Fourier obtenus dans ce cas sont presentes dans le tableau 4.1.
Tab. 4.1: Coecients de Fourier associes a chaque hamonique des coordonnees x et y du prol ovale de la cavite.










Ces donnees montrent que les coecients les plus importants restent ceux des deux premieres
harmoniques pour chacune des coordonnees x et y. Dans la suite, nous jouerons donc en priorite
sur ces parametres pour modier le prol de la cavite et optimiser les caracteristiques des spots
lumineux generes. Nous allons detailler la demarche que nous avons suivie.
4.1.2.2 Optimisation
Le principe de cette optimisation reste globalement le me^me que celle eectuee au chapitre
precedent dans le cas de la nanosource a miroirs de Bragg pour plasmons. En eet, il s'agit aussi
ici de maximiser l'intensite, le contraste et le connement de spots lumineux generes en sortie
d'une fente sub-longueur d'onde. Nous allons brievement reprendre les grandes etapes de cette
optimisation, l'ensemble des codes mis en jeu etant regroupes en annexe.
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De me^me que precedemment, la base de cette optimisation consiste donc a calculer le champ
electromagnetique genere dans la structure. Celle-ci se compose d'une fente sub-longueur d'onde
remplie d'air, de longueur 570 nm et de largeur 50 nm, percee dans un lm metallique d'argent
de 50 nm d'epaisseur et surmontee d'une cavite du me^me metal de prol variable. Concernant
les autres dimensions de cette structure, nous avons ensuite xe la hauteur de la cavite a 180
nm, dimension qui correspond a celle de la nanosource detaillee au chapitre precedent. De me^me,
nous avons egalement choisi une distance entre les parois de la cavite et les bords de la fente
egale a 240 nm, conguration qui donne, selon une etude parametrique que nous avons eectuee,
la plus forte intensite de champ en sortie de la structure. Enn, l'ensemble est realise sur un
substrat de verre recouvert d'une couche de 150 nm de PMMA et est eclaire en incidence normale
par une onde plane de longueur d'onde 532 nm et polarisee perpendiculairement a l'axe de la
fente. La construction en trois dimensions de cette geometrie a partir des dierents coecients
de Fourier du prol de la cavite est donnee dans le chier Calcul-structure-3D en annexe.
L'etape suivante revient ensuite a extraire les dierents parametres des spots lumineux de
sortie a partir de la carte de champ de cette structure (chier Extraction-parametres-3D). Or,
nous avons vu que l'objectif de cette optimisation etait la generation de cinq spots lumineux
identiques. An d'obtenir les parametres de ces spots, nous avons donc modelise le prol d'inten-
site obtenu en sortie de la fente par cinq gaussiennes de me^mes caracteristiques, espacees de 120
nm (chiers Gaussienne-3D et Residus-3D), distance qui separe les maxima de champ dans les
prols presentes precedemment pour la fente de 570 nm de longueur. De me^me que dans le cas
de la nanosource a miroirs de Bragg pour plasmons, la determination numerique des parametres
de ces gaussiennes permet alors d'acceder a l'intensite maximale Imax, au contraste C et a la
largeur a mi-hauteur spot des spots realises. Neanmoins, an de limiter l'inuence des eets de
pointe sur le prol obtenu, ces caracteristiques ont aussi ete evaluees a partir du prol de champ
genere a 10 nm de la sortie de l'ouverture.
Enn, nous avons lance la boucle d'optimisation a partir du chier Calcul-optimisation-3D.
De me^me que precedemment, celle-ci s'eectue a l'aide d'une methode d'optimisation locale et
consiste ainsi a modier pas a pas la geometrie de la structure (ici le prol de la cavite, via
la modication pas a pas de ses coecients de Fourier) de maniere a minimiser la fonction de









0 et 0spot sont respectivement l'intensite, le contraste et la taille des spots lumineux
relatifs a la structure avant optimisation (prol de cavite ovale), minimisation qui permet alors
d'aboutir a la generation de spots d'intensite, de contraste et de connement maximaux.
Concernant ensuite les details de cette optimisation et en particulier le calcul des dierents
prols de cavite mis en jeu, le prol ovale initial est ici obtenu par les programmes Contour-ovale
(prol analytique (x; y)(t)) et Coe-contour-ini (coecients de Fourier associes). Toutefois, an
de limiter le maillage et donc le temps de calcul de la structure, nous avons decompose ce
prol uniquement selon 20 segments de droite. Puis, le calcul plus general des coordonnees des
parois de la cavite en fonction des coecients de Fourier d'un prol quelconque (necessaire pour
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la construction des dierentes geometries a evaluer) est eectue par la fonction Coordonnees-
contour.
Enn, nous avons vu precedemment que le nombre d'harmoniques du prol initial de la
cavite etait de 8 (N = 7) pour chacune des coordonnees x et y des parois de celle-ci. Nous avons
donc en theorie 2  8 = 16 parametres a optimiser. Cependant, an de limiter le temps de calcul
de ces parametres, nous avons ici choisi de nous concentrer uniquement sur les deux premiers
coecients de Fourier de chaque coordonnee, coecients dont nous avons montre precedemment
qu'ils possedaient les plus grandes valeurs. Les resultats de cette optimisation sont alors presentes
dans le paragraphe suivant.
4.1.3 Resultats
Le prol de la cavite obtenue est presente sur l'image du haut de la gure 4.4. Pour com-
paraison, le prol ovale initial est egalement donne. Ce prol correspond, dans le cadre de la
decomposition en serie de Fourier detaillee precedemment, aux coecients :
- pour x(t) : [453.4-2.5 ; 72.9+0.5 ; 1.6 ; -3.7 ; 0.5 ; 0.9 ; -0.3 ; -0.4]
- pour y(t) : [316.9+3.5 ; 63.4+18 ; 8.2 ; -3.3 ; -1.0 ; 0.4 ; 0.9 ; -0.8]
ou les valeurs indiquees en gras sont les modications apportees lors de l'optimisation et ou
les coecients sont listes par ordre d'harmonique croissante.
Ce prol reste tout d'abord relativement proche de celui initial ovale, ce qui signierait que
le choix d'une cavite dont le prol entoure de maniere uniforme l'ouverture sub-longueur d'onde
realisee peut en premiere approximation e^tre susant pour evaluer les performances du dispositif
eectue. Ce point est important, puisqu'il faciliterait considerablement l'elaboration des cavites
a inserer autour des ouvertures et permettrait ainsi d'envisager la generation de champs de
formes complexes.
Cependant, l'obtention d'un prol proche du prol initial pourrait aussi e^tre une consequence
de la methode d'optimisation choisie et ne pas correspondre au prol reellement optimal. En
eet, pour des raisons de rapidite et de simplicite d'algorithme, nous avons ici utilise une me-
thode d'optimisation locale a base de simplex. Or, ce type de methode ne donne que l'optimum
le plus proche de la structure initiale dont est partie l'optimisation. Le prol trouve pourrait
alors n'e^tre qu'uniquement un optimum local et e^tre completement dierent de l'optimum glo-
bal qui pourrait e^tre obtenu par le biais de methodes d'optimisation plus complexes, a base
par exemple d'algorithmes genetiques. An de repondre a ce probleme, nous avons donc lance
quelques simulations complementaires, notamment en modiant les parametres de cette struc-
ture initiale. Toutefois, l'avancement de celles-ci ne nous permet pas encore de conclure entre
ces deux hypotheses. Nous garderons donc ce premier prol dans la suite.
L'image du bas de la gure 4.4 montre alors une carte de l'intensite du champ generee a
10 nm de la sortie de la structure apres optimisation de la cavite. L'ensemble est ici eclaire
en incidence normale par une onde plane a 532 nm polarisee perpendiculairement a l'axe de
la fente. Cette simulation met toujours en evidence la formation de cinq maxima de champ en
sortie de la fente sub-longueur d'onde. Neanmoins, contrairement a la carte de champ presentee
au debut de ce chapitre, l'intensite de ceux-ci semble relativement homogene. Le tableau 4.2
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Fig. 4.4: Resultats de l'optimisation du prol de la cavite. En haut : prol de la cavite (en rouge). Pour
comparaison, le prol initial ovale est egalement trace (en bleu). En bas : carte de l'intensite du champ en sortie
de la structure (vue de dessus) calculee par la methode des elements nis.
rassemble ainsi les dierentes caracteristiques de ces spots, mesurees d'une part a partir de
la modelisation du prol correspondant par une serie de cinq gaussiennes (vision globale) et
d'autre part obtenues directement a partir du prol d'intensite brut extrait de la carte de champ
realisee (vision individuelle de chaque maximum). Pour comparaison, les caracteristiques des
me^mes spots lumineux generes par une fente isolee sans cavite et par une fente entouree de la
cavite ovale de prol non optimise sont egalement presentees.
Ces valeurs montrent bien l'intere^t de l'ajout de la cavite. En eet, de me^me que dans le cas
de la nanosource en deux dimensions detaillee au chapitre precedent, les proprietes des spots de
sortie, notamment leur intensite, ont ete ameliorees. Le rapport entre l'intensite obtenue pour
le cas de la fente seule et celui de la fente entouree de la cavite metallique est d'ailleurs le
me^me que precedemment, de l'ordre d'un facteur 9 a 10. Enn, l'homogeneite du motif total
est egalement meilleure, ce qui demontre la faisabilite de l'impression de motifs en parallele par
cette nanosource.
Neanmoins, plusieurs points pourraient e^tre encore ameliores. En eet, la proximite des
performances obtenues pour la cavite de prol ovale et optimise laisse penser que la forme
de celle-ci peut encore evoluer. En dehors du choix d'une autre methode d'optimisation, ces
ameliorations pourraient tout d'abord passer par une augmentation du pas de discretisation
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Tab. 4.2: Recapitulatif des caracteristiques des spots lumineux generes pour une fente isolee et pour la structure
avec une cavite de prol ovale ou optimise.
Caracteristique Fente Fente Fente
isolee +cavite ovale +cavite optimisee
Imax moyen (u.a.) 15 120 139
Dierence d'intensite entre maxima (pourcents) 60 57 52
C moyen (pourcents) 58 56 63
spot moyen (nm) 80 40 40
du prol de la cavite. Celui employe ici reste en eet relativement grand (=10 sur un prol
total correspondant a 2), ce qui limite les geometries possibles et laisse imaginer qu'un prol
plus precis pourrait encore ameliorer les performances du dispositif. De me^me, le nombre de
coecients de Fourier pris en compte dans l'optimisation pourrait e^tre augmente. Cependant,
ces modications impliquent d'une part de raner le maillage de la structure pour le calcul
du champ electromagnetique genere au sein de celle-ci et d'autre part augmentent le nombre
d'iterations de la boucle d'optimisation. Leur mise en place elevera donc aussi considerablement
le temps et la memoire necessaires a l'obtention du resultat.
Dans cette partie, nous avons montre a travers un exemple que l'adaptation de la geometrie
de la nanosource etudiee dans le chapitre precedent conduisait a la formation de motifs plus
complexes qu'un spot lumineux unique. Cette structure pourrait donc e^tre utilisee pour eectuer
des lithographies plus variees, voire permettre l'impression de motifs arbitraires, resultat qui
elargit le champ d'applications de ce type de dispositif. Dans la suite de ce chapitre, nous allons
poursuivre dans cette voie et ainsi montrer une autre evolution possible de cette source, a savoir
son adaptation en longueur d'onde.
4.2 Vers une adaptation de la longueur d'onde : exemple de la
microelectronique
Dans ce manuscrit, nous avons jusqu'a present cherche a determiner les performances intrin-
seques de dispositifs plasmoniques. Nous nous sommes donc places dans des congurations tres
favorables a l'excitation de plasmons, ou ces ondes possedent notamment de grandes distances
de propagation. Cependant, les conditions d'excitation de plasmons de surface ne se limitent pas
au couple argent/longueur d'onde d'illumination de 532 nm. L'objectif de cette partie consiste
ainsi a donner un bref apercu des dierentes possibilites d'adaptation en longueur d'onde de ces
systemes. Apres avoir donne une liste (non exhaustive) des dierents materiaux pouvant sup-
porter des plasmons en fonction de la longueur d'onde choisie, nous verrons en particulier que la
nanosource etudiee dans le chapitre precedent peut par exemple fonctionner dans l'ultra-violet
(UV). Nous detaillerons alors la demarche que nous avons suivie an d'adapter cette source a
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la longueur d'onde de 248 nm, actuellement utilisee pour certaines etapes de lithographie en
microelectronique.
4.2.1 Choix des materiaux
Nous avons montre au debut de ce manuscrit que l'excitation de plasmons sur une interface
metal/dielectrique donnee dependait des permittivites respectives "m et "d de ces materiaux a










ou ksp est la composante du vecteur d'onde des plasmons parallele a l'interface metal/dielectrique.
De me^me, nous avons vu que la distance de propagation dx de ces plasmons le long de cette




sp est la partie imaginaire de ksp.
De nombreuses combinaisons de materiaux semblent donc possibles pour supporter ces ondes.
A titre d'exemple, les gures 4.5 et 4.6 dressent alors un apercu de celles-ci. En eet, nous avons
ici evalue pour plusieurs longueurs d'onde classiques (193, 248, 405 et 532 nm) la possibilite
d'excitation de plasmons sur dierents elements du tableau de Mendeleiev associes a deux di-
electriques, de l'air (n = 1) et une resine photosensible (n = 1:7). Les resultats sont presentes
de la maniere suivante : pour chaque element etudie, l'existence ou non de plasmons est notiee
par la couleur respectivement verte ou rouge de la case correspondante. Les distances carac-
teristiques de ces plasmons sont ensuite notees en nanometres autour du symbole de l'element
considere : longueur d'onde a gauche, distance de propagation a droite, en haut pour le cas ou
le dielectrique est de l'air, en bas pour le cas ou le dielectrique est du type resine photosensible.
Ces tableaux montrent tout d'abord que de nombreux et divers materiaux peuvent e^tre
utilises pour supporter des plasmons. En eet, ces resultats indiquent qu'il existe pour chaque
longueur d'onde plus d'une vingtaine d'elements veriant la relation de dispersion ci-dessus,
nombre qui reste un minimum puisque nous n'avons ici pas tenu compte des dierents alliages
possibles de ces materiaux.
De plus, les caracteristiques de ces plasmons sont ensuite assez variables, en particulier en ce
qui concerne leur distance de propagation, qui peut passer de quelques dizaines de nanometres a
quelques dizaines de microns selon les materiaux et les longueurs d'onde mis en jeu. Cependant,
les resultats obtenus montrent globalement une augmentation de ces distances de propagation
au fur et a mesure que la longueur d'onde d'illumination augmente, celles-ci restant encore
relativement faibles aux longueurs d'onde UV de 193 et 248 nm. Enn, ces tableaux conrment
aussi que le metal supportant des plasmons avec les plus grandes distances de propagation a la
longueur d'onde de 532 nm est l'argent. En revanche, celui-ci est remplace par l'aluminium aux
autres longueurs d'onde plus faibles de 193, 248 et 405 nm.
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Fig. 4.5: Tableaux recapitulatifs des elements du tableau de Mendeleiev supportant des plasmons
pour les longueurs d'onde de 193 et 248 nm. Les caracteristiques (longueurs d'onde, distance de propagation)
en nanometres des plasmons mis en jeu sont notees autour de l'element considere.
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Fig. 4.6: Tableaux recapitulatifs des elements du tableau de Mendeleiev supportant des plasmons
pour les longueurs d'onde de 405 et 532 nm. Les caracteristiques (longueurs d'onde, distance de propagation)
en nanometres des plasmons mis en jeu sont notees autour de l'element considere.
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A titre d'illustration de cette possibilite d'adapter en longueur d'onde les dispositifs plas-
moniques, nous avons alors cherche a modier la nanosource decrite au chapitre precedent pour
qu'elle puisse e^tre inseree dans des dispositifs de lithographie utilises en microelectronique, c'est-
a-dire fonctionnant dans l'UV, par exemple a une longueur d'onde de 248 nm. C'est ce que nous
allons developper dans la suite.
4.2.2 Conception d'une nanosource fonctionnant a 248 nm
Dans ce paragraphe, nous allons tout d'abord detailler la demarche que nous avons suivie
an d'adapter la nanosource a une longueur d'onde d'illumination situee dans l'ultra-violet. Nous
donnerons ensuite quelques unes de ses caracteristiques.
4.2.2.1 Determination des dimensions de la structure
La premiere etape relative a la conception de cette nouvelle source consiste a choisir les
materiaux (metal, dielectrique) dont elle sera constituee. En eet, ceux-ci xent alors les carac-
teristiques des dierents modes supportes par la structure qui, de me^me que dans le chapitre
precedent, serviront ensuite de base pour la determination des dimensions de celle-ci. Or, nous
venons de voir que le metal supportant des plasmons dans l'UV avec les plus grandes distances de
propagation etait l'aluminium (n = 0:19+ 2:94i a 248 nm). An de maximiser les performances
du dispositif realise, nous avons donc pris ce materiau comme metal. Concernant le choix du
dielectrique, celui-ci doit e^tre transparent a la longueur d'onde d'illumination. Nous avons alors
choisi le saphir (Al2O3), d'indice n = 1:9.
Nous avons ensuite eectue le dimensionnement des dierents elements composant la source
selon le me^me raisonnement que celui suivi au chapitre precedent concernant la conception de
la nanosource a 532 nm. En eet, plusieurs regles ont deja ete etablies. Nous avons tout d'abord
montre que la largeur D de la cavite devait correspondre d'une part a la reexion en phase des
plasmons generes par la fente sub-longueur d'onde (D = psp=2 ou p est un entier) et d'autre part
a l'excitation a la coupure d'un mode propre pair de la cavite. De me^me, nous avons vu que le
pas a des reseaux situes en surface devait egalement conduire a l'excitation de plasmons sur cette
interface (a = sp pour une illumination en incidence normale) et e^tre places de telle maniere
que les plasmons generes par ce reseau soient en phase avec ceux issus de la diraction par les
coins superieurs de la cavite (distance bord a bord entre la cavite et les reseaux d = psp=2).
Enn, la hauteur de ces reseaux doit aussi e^tre susamment faible pour ne pas trop diracter
et concentrer le champ incident sur cette zone et les profondeurs h de la cavite et e de la fente
sont xees de maniere a maximiser l'intensite en sortie de celle-ci.
An de determiner la largeur D de la cavite, nous avons donc, de me^me que precedemment,
resolu en deux dimensions l'equation aux valeurs propres (3.1) des modes supportes par cette
structure. Nous avons alors obtenu les solutions representees sur l'image de gauche de la gure
4.7. Ce graphe fait de nouveau appara^tre une succession de modes pairs (lignes en trait plein
bleues) et impairs (lignes pointillees rouges), dont on peut alors extraire la largeur de la cavite
correspondant a l'excitation a la coupure du premier mode pair de celle-ci : D = 105 nm.
Or, la relation de dispersion donnee dans le paragraphe precedent indique ensuite que l'inter-
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Fig. 4.7: Resultats des calculs pour le dimensionnement de la source fonctionnant a 248 nm. A
gauche : solutions de l'equation aux valeurs propres des modes de la cavite. A droite : cartographie obtenue par la
methode des elements nis de l'intensite maximale du champ en sortie du dispositif en fonction de la profondeur
h de la cavite et e de la fente sub-longueur d'onde.
face aluminium/saphir eclairee a 248 nm supporte des plasmons de longueur d'onde sp = 100
nm. Par consequent, cette largeur de cavite est aussi en accord avec la condition de reexion
en phase des plasmons generes par la fente. De me^me, la valeur de cette longueur d'onde nous
permet de denir les dimensions et la position des reseaux places a la surface de la cavite :
a = 100 nm et d = 50 nm. Nous avons egalement xe la hauteur de ces reseaux a une valeur
faible de 5 nm.
Enn, la derniere etape d'adaptation de cette nanosource consiste a determiner les profon-
deurs h de la cavite et e de la fente sub-longueur d'onde. De me^me que dans le chapitre precedent,
nous avons alors calcule en deux dimensions par la methode des elements nis l'intensite en sortie
de la structure lors de son illumination par une onde plane a 248 nm polarisee perpendiculaire-
ment a l'axe de la fente. La cartographie obtenue en fonction des valeurs de e et h est presentee
sur l'image de droite de la gure 4.7. Le maximum d'intensite correspond dans ce cas a h ' 40
nm et e ' 30 nm, hauteurs que nous avons donc choisies.
Dans ce paragraphe, nous avons detaille les dierentes modications que nous avons appor-
tees a la nanosource decrite au chapitre precedent an que celle-ci fonctionne a 248 nm. Nous
allons maintenant revenir sur les caracteristiques de ce nouveau dispositif.
4.2.2.2 Caracteristiques
La gure 4.8 presente en eet le resultat de l'illumination de la structure par une onde plane
a 248 nm polarisee perpendiculairement a l'axe de la fente. Il s'agit ici de la carte d'intensite
du champ generee dans le systeme pour une fente sub-longueur d'onde de 10 nm de largeur et
calculee en deux dimensions par la methode des elements nis.
Cette carte met d'abord en evidence la formation d'un spot lumineux en sortie de la fente,
resultat qui demontre donc le fonctionnement de cette structure a 248 nm et ainsi la possibilite
d'adapter en longueur d'onde la nanosource eectuee au chapitre precedent. De plus, la mode-
90 Chapitre 4. Applications et perspectives de la lithographie plasmonique
Fig. 4.8: Carte d'intensite du champ dans la nanosource fonctionnant a 248 nm. Le calcul est eectue
en deux dimensions par la methode des elements nis en eclairant la structure par une onde plane a 248 nm
polarisee perpendiculairement a l'axe de la fente.
lisation par une gaussienne du prol d'intensite obtenu a 10 nm de la sortie de la fente indique
egalement que ce spot possede une largeur a mi-hauteur de 40 nm pour un contraste de l'ordre
de 65 pourcents, caracteristiques qui valident la generation d'un spot intense et de faibles di-
mensions. Cependant, celui-ci reste aussi extre^mement localise au niveau de la surface du metal
puisque la distance d'attenuation en 1=e de ce faisceau dans la couche d'air de sortie ne depasse
pas les 5 a 7 nm. Ce phenomene, du^ aux faibles distances de propagation et d'attenuation des
plasmons excites dans l'UV, limite considerablement les performances et applications de ce sys-
teme. Dans le cas de l'utilisation de cette source pour insoler une couche de resine photosensible
en microelectronique, cette faible distance d'attenuation necessite par exemple de positionner la
resine en contact direct avec la sortie de la source, ce qui complique la mise en oeuvre pratique
de ce dispositif. De me^me, des mesures que nous avons eectuees a partir du calcul de cette
structure par la methode des elements nis montrent que le prol d'intensite genere dans la
couche de resine s'elargit et perd en contraste au fur et a mesure que l'on penetre dans celle-ci.
Ce phenomene reduit ainsi l'epaisseur de resine insolee avec un spot a haute resolution (c'est-
a-dire avec un diametre a mi-hauteur de l'ordre de 50 nm) a la dizaine de nanometres, ce qui
en microelectronique est insusant pour pouvoir utiliser les motifs de resine obtenus comme
masques de gravure.
Dans cette partie, nous avons vu au travers d'un exemple que l'adaptation des dispositifs
plasmoniques en longueur d'onde pouvait se faire facilement en modiant les materiaux les
constituant de maniere a ce qu'ils supportent des plasmons a la longueur d'onde consideree
et en ajustant ensuite les dimensions de ces structures an de mettre en jeu des phenomenes
physiques identiques. Cependant, les resultats obtenus montrent aussi que les performances de
ces dispositifs dependent fortement des caracteristiques des plasmons excites et notamment de
leur distance de propagation. Ainsi, me^me si ces ondes existent en theorie aux longueurs d'onde
UV, il appara^t clairement que ces systemes plasmoniques sont plus ecaces aux longueurs
d'ondes visibles. Dans ce cas, nous allons voir dans la suite que ces systemes et en particulier la
nanosource etudiee precedemment peuvent alors trouver de nombreuses applications en dehors
du domaine de la lithographie.
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4.3 Vers d'autres horizons
Les nanosources optiques suscitent un intere^t croissant dans de nombreux domaines de la
physique. En eet, ces dispositifs permettent d'analyser et d'interagir avec la matiere a l'echelle
nanometrique. Cependant, la plupart des sources existantes generent un spot de taille encore trop
elevee ou possedent un mauvais rendement. Les caracteres compact et ecace de la nanosource
plasmonique detaillee au chapitre precedent nous invitent alors a penser que celle-ci pourrait e^tre
inseree dans de nombreux systemes an d'ameliorer leurs performances. Nous allons en donner
quelques exemples.
Cette nanosource serait tout d'abord particulierement interessante dans le domaine du sto-
ckage optique ou elle pourrait e^tre introduite dans des te^tes de lecture/ecriture a haute capacite,
notamment dans des systemes incluant des lentilles a immersion solide (SIL). De me^me que dans
le cas de la lithographie, cette structure permettrait ainsi d'imprimer (mode ecriture) des motifs
de haute resolution dans le disque optique. La detection du changement de la topographie de
ce disque lors de son balayage par la source, par exemple en analysant le champ diracte en
sortie de la te^te optique, donnerait ensuite une lecture des donnees inscrites sur celui-ci. Ces
te^tes fonctionnant a une longueur d'onde de 405 nm, cette application necessiterait cependant
d'adapter la geometrie de la source pour une illumination a cette longueur d'onde, ce qui peut
e^tre realise facilement en choisissant l'aluminium comme metal supportant les plasmons.
Comme nous l'avons deja mentionne au cours de ce manuscrit, une seconde application
de ce type de source concerne l'imagerie. En eet, nous avons vu que cette structure etait
selective en longueur d'onde, avec une bande passante autour de la longueur d'onde nominale
de l'ordre de 50 nm. Il serait alors possible, en adaptant la geometrie a dierentes longueurs
d'onde d'utilisation telles que le rouge, le vert ou le bleu, de realiser des dispositifs generant a
l'echelle nanometrique des spots lumineux de couleurs dierentes. Chaque source etant egalement
relativement compacte, ces trois structures pourraient ensuite e^tre assemblees pour former un
pixel RGB complet et e^tre a la base d'une imagerie a tres haute resolution. L'illumination
de ce systeme pourrait dans ce cas s'eectuer soit par un eclairage classique, soit en inserant
directement un materiau luminescent en amont de celui-ci.
La generation d'un spot intense par cette nanosource ouvre aussi des perspectives en ce
qui concerne l'elaboration de capteurs ultrasensibles, ou l'utilisation de cette structure comme
detecteur permettrait de reduire le niveau de bruit et d'ameliorer le rendement de ces dispositifs.
De me^me, le connement du spot obtenu pourrait egalement e^tre interessant dans le cadre de
la biologie ou de la microscopie, ou la nanosource pourrait alors servir a analyser de tres petits
volumes.
Enn, cette structure pourrait repondre a un probleme technique relatif au domaine des
pinces optiques. En eet, le piegeage de particules a des echelles sub-longueur d'onde s'eectue
actuellement gra^ce a des spots lumineux generes par transmission a travers des lms perfores.
Cependant, etant donne le faible rendement de ce type de systeme, les lasers d'illumination sont
des lasers de puissance diciles a mettre en oeuvre. L'insertion d'une structure a plus haut
rendement telle que la nanosource que nous avons etudiee permettrait alors d'utiliser des lasers
de faible puissance plus facilement manipulables.
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4.4 Conclusions
Dans ce chapitre, nous nous sommes interesses aux dierentes applications possibles de la
lithographie assistee par plasmons de surface et plus generalement des dispositifs optiques met-
tant en jeu des plasmons. Ainsi, nous avons montre, notamment a partir du cas particulier de
la nanosource etudiee au chapitre precedent, que cette technique pouvait facilement repondre a
dierents types de besoins.
Une impression de motifs varies voire arbitraires peut tout d'abord e^tre eectuee en realisant
une ouverture sub-longueur d'onde de forme adaptee dans un lm metallique et en inserant
autour de celle-ci une cavite dont les parois sont en premiere approximation disposees a egale
distance des bords de l'ouverture.
Me^me si les resultats sont plus concluants dans le domaine visible, la longueur d'onde d'illu-
mination de ces dispositifs peut ensuite e^tre modulee en fonction des conditions d'utilisation, en
modiant uniquement les materiaux les constituant et la taille des structures mises en jeu.
Enn, nous avons vu que les applications des dispositifs optiques assistes par plasmons de
surface depassaient aussi largement le cadre de la lithographie et touchaient de nombreux do-
maines, comme le stockage optique et l'imagerie ou encore la microscopie et les pinces optiques.
Conclusion generale
L'objectif de cette these etait d'etudier les dierentes contraintes et performances associees
a la realisation de lithographie assistee par plasmons de surface pour, dans un second temps,
determiner les conditions d'utilisation et les applications possibles de cette nouvelle technique.
Le premier chapitre de ce manuscrit nous a tout d'abord permis d'introduire et de denir
plusieurs concepts relatifs a la lithographie et aux plasmons de surface. An de xer le contexte
de cette these, nous avons egalement dresse un etat de l'art des dierentes methodes employees
dans la litterature pour eectuer une lithographie en champ proche assistee par plasmons.
Puis, nous nous sommes interesses en particulier a une technique permettant d'imprimer des
motifs relativement complexes, la lithographie par interference de plasmons de surface. Nous
avons ainsi montre, aussi bien au niveau theorique qu'au niveau experimental, que ce procede
conduisait a la formation de motifs conformes au champ d'interferences genere et pouvait donc
potentiellement creer des motifs arbitraires. Cependant, nous avons aussi mis en evidence que
la resolution de cette technique etait limitee a la moitie de la longueur d'onde des plasmons mis
en jeu et necessitait que ces ondes aient de fortes distances de propagation.
An de repondre a ce probleme de resolution, nous avons ensuite concu une nanosource
optique ecace generant en champ proche un spot lumineux intense et localise. La realisation
experimentale d'une premiere variante de cette source a base d'une cavite a miroirs de Bragg
pour plasmons a tout d'abord valide le fonctionnement de ce dispositif. Puis, nous avons optimise
ce systeme et demontre theoriquement la formation d'un spot lumineux dont le diametre depend
uniquement de la taille de l'ouverture sub-longueur d'onde qui le genere et dont le rendement
peut atteindre les 30 pourcents.
Enn, nous avons vu dans le dernier chapitre que la technique de lithographie assistee par
plasmons de surface pouvait e^tre facilement adaptee en fonction des besoins, notamment en ce
qui concerne la longueur d'onde d'illumination des dispositifs mis en jeu et/ou les materiaux
utilises. Nous avons egalement montre que ces dispositifs sont plus ecaces dans le visible que
dans l'UV.
Ces dierents resultats nous amenent alors aux conclusions suivantes. Concernant tout
d'abord les conditions d'utilisation de la technique de lithographie assistee par plasmons de
surface, la plus grande contrainte reste la necessite d'instaurer un fort contact entre le dispositif
plasmonique generant le champ d'insolation et la couche de resine a imprimer. Cependant, cet
93
94 Conclusion generale
inconvenient peut e^tre compense par l'extre^me souplesse de ce procede, aussi bien en terme de
motifs realisables qu'au niveau des materiaux et des longueurs d'onde pouvant e^tre utilises pour
eectuer cette lithographie. Concernant ensuite les applications possibles de cette technique, les
faibles performances des dispositifs plasmoniques dans l'UV ainsi que la contrainte de contact
mentionnee precedemment empe^chent pour le moment la mise en place de celle-ci au niveau
industriel en microelectronique. Le faible cou^t de cette technique permet toutefois d'envisager
d'autres domaines d'applications, notamment pour des besoins de lithographie ponctuels et/ou
speciques. De me^me, les concepts introduits dans ce manuscrit peuvent apporter des solutions
bien au-dela du domaine de la lithographie et les dispositifs plasmoniques developpes pourraient
ainsi e^tre employes pour ameliorer les performances de nombreux systemes, comme par exemple
celles des te^tes de lecture/ecriture en stockage optique, des capteurs ultrasensibles ou encore des
appareils d'imagerie et de microscopie.
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Calcul des caracteristiques des
plasmons de surface
A.1 Relation de dispersion
Il s'agit de resoudre les equations de Maxwell au niveau d'une interface metal/dielectrique
et de trouver les caracteristiques relatives a des solutions localisees au niveau de cette interface
(plasmons). Ce calcul peut au premier abord appara^tre relativement delicat puisque les mate-
riaux mis en jeu (metal et dielectrique) possedent des proprietes physiques tres dierentes. En
particulier, le metal supporte des courants a sa surface, ce qui n'est pas le cas du dielectrique.
Cependant, nous allons montrer que cette dierence peut e^tre incluse dans la permittivite de
chaque materiau, conduisant ainsi a la resolution d'une seule et me^me equation d'onde de part
et d'autre de l'interface metal/dielectrique.
Prenons un milieu lineaire, homogene, isotrope et non magnetique. On a pour le champ
electrique ~E :
~rot( ~rot ~E) = ~grad(div ~E) 4 ~E
Or, la densite volumique de charges est nulle dans un metal. De me^me, nous considererons que
le dielectrique utilise ne contient pas de charges. Au niveau de l'interface metal/dielectrique
etudiee, la divergence de ~E est donc nulle et l'equation precedente se simplie selon :
~rot( ~rot ~E) =   ~E
De plus, les equations de Maxwell permettent egalement d'ecrire :


















ou ~B est l'induction magnetique, 0, "0 et "r sont respectivement la permeabilite du vide et les
permittivites du vide et relative du milieu considere et ou ~j = ﬀ ~E est la densite de courant (ﬀ
etant la conductivite dielectrique). Me^me si les courants n'existent que dans le cas du metal,
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cette derniere relation peut egalement s'appliquer au cas du dielectrique en posant ﬀ = 0 et reste
donc valable sur toute l'interface.
On choisit ici une dependance temporelle des ondes electromagnetiques en exp( i!t). On
obtient alors :
~rot( ~rot ~E) =   @
@t




























"n = "1 = "r dans le dielectrique
L'unicite de cette equation, valable aussi bien dans le metal que dans le dielectrique, est interes-
sante, puisqu'elle permet de rechercher des solutions de formes identiques de part et d'autre de
cette interface. La gure A.1 donne alors quelques notations que l'on retrouve dans les calculs
qui suivent.
Fig. A.1: Champ electromagnetique sur une interface dielectrique/metal. A gauche : notations. Les
variables relatives au dielectrique, de constante dielectrique "1, sont suivies de l'indice 1. Les variables relatives
au metal, de constante dielectrique "(!), ne possedent pas d'indice. A droite : allure schematique du champ
magnetique des plasmons associes a cette interface (coupe selon z).
Nous allons rechercher des solutions de type ondes planes, se propageant dans le plan (xOy)
de l'interface metal/dielectrique et localisees sur cette interface, c'est-a-dire decroissant expo-
nentiellement de part et d'autre de celle-ci. Ces solutions sont donc de la forme :
~En(~r) = ~En(z) exp(ikxx) avec ~En(z) = ~E
+




Kn = K > 0 dans le metal
Kn = K1 > 0 dans le dielectrique
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Cependant, ces solutions etant bornees, le champ electromagnetique qui leur est associe est nul
a l'inni. En posant k0 = !=c = 2=, les seules solutions acceptables sont alors :
- dans le dielectrique :
z < 0 donc ~En(~r) = ~E1(~r) = ~E
 





- dans le metal :
z > 0 donc ~En(~r) = ~E(~r) = ~E
+ exp( Kz) exp(ikxx) avec K2 = "(!)k20   k2x
Une allure schematique du champ magnetique associe a ces solutions est representee sur la
gure A.1 et montre eectivement une decroissance exponentielle de celui-ci de part et d'autre
de l'interface metal/dielectrique.
Avec ces solutions, l'equation d'onde (A.1) se reecrit alors :















En remplacant on obtient donc :
"nk
2
0   k2x +K2n = 0
Or, a l'interface, les composantes tangentielles de ~E, normales de ~D et tangentielles de ~H
sont continues. Les solutions decrites precedemment permettent alors d'ecrire les expressions
suivantes :
- continuite des composantes tangentielles de ~E (Ex et Ey) :
E1x(z = 0) = Ex(z = 0) () E 1x = E+x
E1y(z = 0) = Ey(z = 0) () E 1y = E+y
- continuite des composantes normales de ~D (Dz) :
D1z(z = 0) = Dz(z = 0) () "1E 1z = "(!)E+z
- continuite des composantes tangentielles de ~H (Hx et Hy) :
Les equations de Maxwell donnent ensuite :






Or, les champs ont tous des dependances en exp( i!t). Donc :
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La continuite des composantes tangentielles de ~H s'ecrit alors :



















 K1E 1y = KE+y et K1E 1x   ikxE 1z =  KE+x   ikxE+z
En absence de charges libres, on a aussi :























+ (k2x   "nk20)Enz(z) = 0





1z = 0 et ikxE
+
x  KE+z = 0 (A.2)
De plus, les continuites des composantes tangentielles de ~E (pour x), normales de ~D (pour




















z = 0 et K1E
 




() (K1 +K)E+x + ikx(1 
"(!)
"1












E+z = 0 (A.3)
() ikxE 1x + k2x
1  "1"(!)
K1 +K
E 1z = 0 (A.4)
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=) "2(!)(k2x   "1k20) = "21(k2x   "(!)k20)
() ("2(!)  "21)k2x = k20("2(!)"1   "21"(!))
() k2x = k20
"2(!)"1   "21"(!)
"2(!)  "21
() k2x = k20
"1"(!)("(!)  "1)
("(!) + "1)("(!)  "1)





Le trace de cette relation de dispersion et de celle des photons est donne de maniere quali-
tative sur la gure A.2.
Fig. A.2: Trace qualitatif de la relation de dis-
persion des plasmons [4]. La relation de disper-
sion des photons dans un milieu dielectrique ho-
mogene est donnee en comparaison (courbe rouge).
On note que la courbe de dispersion des plasmons
(courbe bleue) est toujours en dessous de celle des
photons.
On remarque que la courbe de dispersion des plasmons est toujours en dessous de celle des
photons. A une energie donnee, la projection du vecteur d'onde des plasmons selon x est donc
toujours plus grande que celle de l'onde lumineuse correspondante.
108 Annexe A. Calcul des caracteristiques des plasmons de surface
A.2 Distances de propagation des plasmons
La determination du vecteur d'onde des plasmons par la relation de dispersion precedente
donne egalement acces a d'autres caracteristiques des plasmons, notamment a leur distance de
propagation le long de l'interface metal/dielectrique et a leur distance d'attenuation perpendicu-
lairement a cette interface. En eet, la distance d'attenuation des plasmons perpendiculairement
a l'interface ?, plus souvent connue sous le nom d'eet de peau, correspond a la distance au

































































La distance de propagation des plasmons parallelement a l'interface correspond ensuite au
libre parcours moyen et est donnee par 1=2k00x avec k
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0(!) + i"00(!))("1 + "
0(!)  i"00(!))
("1 + "0(!))2 + "002(!)
1=2






("1 + "0(!))2 + "002(!)
1=2








("1 + "0(!))2 + "002(!)
1=2







("1 + "0(!))2 + "002(!)
1=2











("1 + "0(!))2 + "002(!)
Donc :
kx = k0(a+ ib)
1=2
Or :
z = a+ ib =  exp(i) avec  = jzj =
p
a2 + b2 et cos  =
a
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Annexe B
Codes de calcul pour l'optimisation
du design de la nanosource a miroirs
de Bragg




Denition des parametres initiaux de la structure
X = [30 50 160 320 50] ; [largeur-trou epaisseur-Ag pas-reseau largeur-centre profondeur-reseau]
h = -10 ; ordonnee du calcul dans la structure
x = -2000 :2000 ; abscisse de calcul dans la structure
Initialisation
X0 = X ;
(F,Emax0,C0,D0) = Extraction-parametres-2D(X0,x,h,[1 1 1]) ; calcul de la structure initiale
P0 = [-Emax0,-C0,D0] ; parametres initiaux pour l'optimisation
Optimisation
X-min = fminsearch('Extraction-parametres-2D',X0,[],x,h,P0) ;
Calcul de la structure apres optimisation
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'title','Surface : Champ electrique, norme [V/m]', ...
'rene',1, ...
'axisequal','o', ...
'axis',[-2000,2000,-350,350,-1,1]) ; trace de l'intensite du champ dans la structure
B.2 Extraction des caracteristiques du spot lumineux a partir
du calcul FEM de la structure
Fichier Extraction-parametres-2D
function [F,Emax,C,D,V] = Extraction-parametres-2D(X,x,h,P0)
global fem
X=abs(int16(X)) ;
Calcul-structure-2D(X) ; Calcul du champ dans la structure
ordonnee-calcul = h ; Ordonnee a laquelle on extrait les parametres
Denition des variables intermediaires
(y,g,S) = deal(zeros(1,length(x))) ;
V = zeros(1,length(x)) ;
G = zeros(1,length(x)) ;
(Emax,Emin,C,D,F) = deal(zeros(1,1)) ;
(X0,LB,UB,X-min) = deal(zeros(1,3)) ;
P = zeros(1,3) ;
Extraction du champ
y = ordonnee-calcul*ones(1,length(x)) ;
V = postinterp(fem,'normE-emwh',[x ;y]) ; Champ a l'ordonnee h
Recherche de la largeur a mi-hauteur du spot
g = V-max(V)/2 ;
S = sign(g) ; donne 1 ou -1 selon le signe de la fonction
G = [S 0]+[0 S] ; decalage pour avoir 0 quand S(j) != S(j+1)
i = nd(G == 0,1,'rst') ; recherche du premier indice pour lequel G est nul
a = (g(i)-g(i-1))/(x(i)-x(i-1)) ;
b = g(i-1)-a*x(i-1) ;
sigma = 2*abs(b/a) ; largeur a mi-hauteur calculee par la droite passant entre les deux points
autour du zero de g
Modelisation du champ par une gaussienne
X0 = [max(V) min(V) sigma] ; valeurs initiales des parametres Emax Emin sigma (en nm)
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LB = [max(V)-100 min(V)-100 0] ; minima des parametres
UB = [max(V)+100 min(V)+100 sigma+100] ; maxima des parametres
X-min = lsqnonlin('Residus-2D',X0,LB,UB,[],V,x) ; parametres apres la modelisation
Calcul des parametres mis en jeu dans l'optimisation
Emax = X-min(1) ; champ maximum
Emin = X-min(2) ; champ minimum (fond continu)
C = (Emax-Emin)/(Emax+Emin) ; contraste
D = X-min(3) ; largeur a mi-hauteur du spot
P = [Emax C D] ;
F = Fonction-merite-2D(P,P0) ; calcul de la fonction de merite
B.3 Calcul de la structure par le logiciel Comsol
Fichier Calcul-structure-2D
function [] = Calcul-structure-2D(X)
global fem
Denition des variables de la geometrie
largeur-trou = 30 ; diametre de la fente sub-longueur d'onde
s-largeur-trou = num2str(largeur-trou) ;
epaisseur-Ag = X(2) ; epaisseur du lm metallique a perforer
s-epaisseur-Ag = num2str(epaisseur-Ag) ;
pas-reseau = X(3) ; pas des reseaux reechissants
s-pas-reseau = num2str(pas-reseau) ;
largeur-centre = X(4) ; largeur de la cavite
s-largeur-centre = num2str(largeur-centre) ;
profondeur-reseau = X(5) ; profondeur des reseaux reechissants
s-profondeur-reseau = num2str(profondeur-reseau) ;
nombre-pas-reseau = 7 ; nombre de periodes des reseaux reechissants
s-nombre-pas-reseaux = num2str(nombre-pas-reseau) ;
largeur-structure = 4000 ; etendue totale de la structure simulee
s-largeur-structure = num2str(largeur-structure) ;
epaisseur-verre = 500 ; epaisseur du substrat de verre
s-epaisseur-verre = num2str(epaisseur-verre) ;
epaisseur-resine = 70 ; epaisseur de la couche de resine photosensible
s-epaisseur-resine = num2str(epaisseur-resine) ;
epaisseur-air = 300 ; epaisseur de la couche d'air de sortie
s-epaisseur-air = num2str(epaisseur-air) ;
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nb-rect-sans-reseau = 8 ;
largeur-bande-laterale = largeur-structure/2-(largeur-centre/2+nombre-pas-reseau*pas-reseau) ;
s-largeur-bande-laterale = num2str(largeur-bande-laterale) ;
Denition des constantes dielectriques des materiaux utilises






vrsn.name = 'COMSOL 3.2' ;
vrsn.ext = ";
vrsn.major = 0 ;
vrsn.build = 222 ;
vrsn.rcs = 'Name :' ;
vrsn.date = 'Date : 2005=09=0118 : 02 : 30' ;
fem.version = vrsn ;
Denition de la geometrie
g1=rect2(s-largeur-structure,s-epaisseur-air,'base','corner','pos',num2str(- largeur-structure/2),












epaisseur-Ag,'rot','0') ; bord exterieur gauche des reseaux
g8=rect2(s-largeur-bande-laterale,s-profondeur-reseau,'base','corner','pos',num2str(largeur-centre/2
+ nombre-pas-reseau*pas-reseau),s-epaisseur-Ag,'rot','0') ; bord exterieur droit des reseaux
clear s
s.objs = cell(1,nb-rect-sans-reseau + 2*nombre-pas-reseau) ;
geom = (g1,g2,g3,g4,g5,g6,g7,g8) ;
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reseau = cell(1,2*nombre-pas-reseau) ;
for n = 0 :nombre-pas-reseau-1 reseaux
reseau(1,n+1) = rect2(num2str(pas-reseau/2),s-profondeur-reseau,'base','corner','pos',num2str(-
largeur-centre/2 - (n+1/2)*pas-reseau),s-epaisseur-Ag,'rot','0') ;
reseau(1,nombre-pas-reseau + n+1) = rect2(num2str(pas-reseau/2),s-profondeur-reseau,'base',
'corner','pos',num2str(largeur-centre/2 + n*pas-reseau),s-epaisseur-Ag,'rot','0') ;
end
s.objs(1,1 :nb-rect-sans-reseau) = geom(1,1 :nb-rect-sans-reseau) ;
s.objs(1,nb-rect-sans-reseau+1 :length(s.objs)) = reseau(1,1 :2*nombre-pas-reseau) ;
fem.draw=struct('s',s) ;
fem.geom=geomcsg(fem) ;
Maillage de la geometrie
fem.mesh=meshinit(fem) ;







Denition des conditions aux limites
clear appl
appl.mode.class = 'InPlaneWaves' ;
appl.module = 'EM' ;
appl.border = 'on' ;




appl.prop = prop ;
clear bnd
bnd.type = 'M','cont','M','M','M' ; dierents types de frontieres (M : frontiere adaptee, cont :
continuite)
bnd.betaTM = 0,0,'0.0201-0.0004*i','k-emwh','k-emwh' ; vecteur d'onde associe a chaque type
de frontiere
bnd.H0 = 0 ;0 ;0,0 ;0 ;0,0 ;0 ;0,0 ;0 ;0,0 ; ...
0 ;1 ; amplitude des composantes de H associee a chaque type de frontiere
bnd.ind = [3,4,3,2,3,2,3,2,3,2,1,2,5,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2, ...
2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2, ...
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2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,3,3,3,3,3,1] ; attribution des frontieres
appl.bnd = bnd ;
Attribution des constantes
clear equ
equ.matparams = 'n' ;
equ.n = 'nAir','nAg','nGlass','nPMMA' ; indices utilises dans la geometrie
equ.ind = [1,1,2,2,4,3,2,2,2,2,2,2,2,1,2,2,2,2,2,2,2,2,2] ; attribution des indices
appl.equ = equ ;
appl.var = 'epsilon0','8.854187817e-12*1e-9', ...
'mu0','4*pi*1e-7*1e-9', ...
'lambda0','532', ...
'nu','1e9' ; constantes physiques
fem.appl1 = appl ;
fem.border = 1 ;
fem.units = 'SI' ;
Expressions sur sous-domaines
clear equ
equ.ind = [1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1,1] ;
equ.dim = 'Hz' ;







B.4 Denition de la fonction gaussienne
Fichier Gaussienne-2D
function [f] = Gaussienne-2D(X,x)
Denition d'une fonction gaussienne en fonction des parametres X = [Emax
Emin sigma (en nm)]
f = (X(1) X(2)):  exp( 4  x:2:=X(3)2) +X(2) ;
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B.5 Calcul des residus pour la modelisation de donnees par une
gaussienne
Fichier Residus-2D
function [R] = Residus-2D(X,Mesures,x)
Calcul des residus modele theorique gaussien - Mesures
f = Gaussienne-2D(X,x) ;
R = f-Mesures ;
B.6 Calcul de la fonction de merite pour l'optimisation
Fichier Fonction-merite-2D
function [f] = Fonction-merite-2D(X,X0)
Denition de la fonction de merite
f = sum(X./X0) ;
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Annexe C
Codes de calcul pour l'optimisation
du prol de la cavite en trois
dimensions




Denition des parametres de la structure
L = 570 ; longueur de la fente
d = 240 ; demi-largeur de la cavite
a = 50 ; largeur de la fente
h = 180 ; hauteur de la cavite
e = 50 ; profondeur de la fente
pas = pi/10 ; pas de discretisation du contour
N = 7 ; nombre de modes pris en compte dans la serie de Fourier
X = [L d a h e pas N] ;
Calcul du prol initial de la cavite
(A,B) = Coe-contour-ini(L,d,a,pas,N) ; calcul des coecients de Fourier du contour initial ovale
Coe-mod = 300*[1 1 1 1]' ; initialisation des modications a apporter aux coecients ; numeros
impairs : x, numeros pairs : y
Initialisation
(F,Emax0,C0,D0) = Extraction-parametres-3D(Coe-mod,X,A,B,[1 1 1]) ; calcul de la structure
initiale
P0 = [-Emax0,-C0,D0] ; parametres initiaux pour l'optimisation
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Optimisation
Coe-mod-min = fminsearch('Extraction-parametres-3D',Coe-mod,[],X,A,B,P0) ;
Calcul de la structure apres optimisation












'camva',9.5) ; trace de l'intensite en sortie de la structure
C.2 Extraction des caracteristiques du spot lumineux a partir
du calcul FEM de la structure
Fichier Extraction-parametres-3D
function [F,Emax,C,D] = Extraction-parametres-3D(Coe-mod,X,A,B,P0)
global fem
Calcul du prol de la cavite
Coe-mod-x = [Coe-mod(1 :2 :length(Coe-mod)) ; zeros(length(A)-length(Coe-mod(1 :2 :length(Coe-
mod))),1)] ; modication des coecients de Fourier de x
Coe-mod-y = [Coe-mod(2 :2 :length(Coe-mod)) ; zeros(length(B)-length(Coe-mod(2 :2 :length(Coe-
mod))),1)] ; modication des coecients de Fourier de y
Coe-x = A+Coe-mod-x ; coecients de Fourier de x
Coe-y = B+Coe-mod-y ; coecients de Fourier de y
(x,y) = Coordonnees-contour(Coe-x,Coe-y,X(6),X(7)) ; coordonnees du contour de la cavite
Calcul de la structure
Calcul-structure-3D(X,x,y) ;
Extraction du champ
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x0 = -X(1)/2 :X(1)/2 ;
y0 = 0*ones(1,length(x0)) ;
z0 = -(X(5)+10)*ones(1,length(x0)) ;
V = postinterp(fem,'normE-rfw',[x0 ;y0 ;z0]) ; champ aux coordonnees x0 y0 z0
Modelisation du champ par une serie de gaussiennes
X0 = [max(V) min(V) 35 120] ; valeurs initiales des parametres Emax Emin w d (en nm)
LB = [max(V)-100 min(V)-100 0 50] ; minima des parametres
UB = [max(V)+100 min(V)+100 100 200] ; maxima des parametres
X-min = lsqnonlin('Residus-3D',X0,LB,UB,[],V,x0) ; parametres apres la modelisation
Calcul des parametres mis en jeu dans l'optimisation
Emax = X-min(1) ; champ maximum
Emin = X-min(2) ; champ minimum (fond continu)
C = (Emax-Emin)/(Emax+Emin) ; contraste
D = X-min(3) ; largeur a mi-hauteur des spots
P = [Emax C D] ;
F = Fonction-merite-3D(P,P0) ; calcul de la fonction de merite
C.3 Calcul de la structure par le logiciel Comsol
Fichier Calcul-structure-3D
function [] = Calcul-structure-3D(X,x,y)
global fem ;
Denition des parametres
L = X(1) ; longueur de la fente
d = X(2) ; demi-largeur de la cavite
a = X(3) ; largeur de la fente
h = X(4) ; hauteur de la cavite
e = X(5) ; profondeur de la fente
Denition des constantes dielectriques des materiaux utilises




Version de Comsol utilisee
clear vrsn
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vrsn.name = 'COMSOL 3.4' ;
vrsn.ext = ";
vrsn.major = 0 ;
vrsn.build = 249 ;
vrsn.rcs = 'Name : v34p' ;
vrsn.date = 'Date : 2007=10=2311 : 46 : 22' ;
fem.version = vrsn ;
Denition de la geometrie
t1 = line2(x,y) ; prol 2D de la cavite
















Maillage de la geometrie
fem.mesh=meshinit(fem, ...
'hauto',5) ;




Denition des conditions aux limites clear appl
appl.mode.class = 'ElectromagneticWaves' ;
appl.module = 'RF' ;
appl.gporder = 4 ;
appl.cporder = 2 ;
appl.assignsux = '-rfw' ;
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clear prop
prop.inputvar='lambda' ;
appl.prop = prop ;
clear bnd
bnd.mbsource = 'E','E','E','E' ;
bnd.E0 = 0 ;1 ;0,0 ;0 ;0,0 ;0 ;0,0 ;0 ;0 ; amplitude des composantes de E associee a chaque type de
frontiere
bnd.type = 'M','cont','M','M' ; dierents types de frontieres (M : frontiere adaptee, cont : conti-
nuite)




2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,2,3,3,3] ; attribution des frontieres
appl.bnd = bnd ;
Attribution des constantes clear equ
equ.matparams = 'n' ;
equ.n = 'nAir','nAg','nPMMA' ; indices utilises dans la geometrie
equ.ind = [1,2,3,1,1,3] ; attribution des indices
appl.equ = equ ;
appl.var = 'epsilon0','8.854187817e-21', ...
'mu0','4*pi*1e-16', ...
'lambda0','532' ; constantes physiques
fem.appl1 = appl ;
fem.frame = 'ref' ;
fem.border = 1 ;
clear units ;
units.basesystem = 'SI' ;
fem.units = units ;
clear ode
clear units ;
units.basesystem = 'SI' ;



















C.4 Calcul analytique du prol initial ovale
Fichier Contour-ovale
function [x,y,t] = Contour-ovale(L,d,a,pas)
global fem ;
Denition des constantes
R = d+a/2 ;
W = 2*L-2*a+2*pi*R ; perimetre du contour de la cavite
theta = 0 :pas :2*pi-pas ;
P = theta*W/(2*pi) ;
(x,y) = deal(zeros(1,length(theta))) ;
Calcul du prol de la cavite pour chacune des quatre parties denies
for n = 1 :length(theta)
if 0 <= P(n) and P(n) < L-a partie 1
x(n) = -(L-a)/2+theta(n)*(W/(2*pi)) ;
y(n) = -(d+a/2) ;
end
if L-a <= P(n) and P(n) < L-a+pi*R partie 2
x(n) = R*cos((W/(2*pi*R))*theta(n)-pi/2-(L-a)/R)+(L-a)/2 ;
y(n) = R*sin((W/(2*pi*R))*theta(n)-pi/2-(L-a)/R) ;
end
if L-a+pi*R <= P(n) and P(n) < 2*L-2*a+pi*R partie 3
x(n) = 3*(L-a)/2+R*pi-theta(n)*(W/(2*pi)) ;
y(n) = d+a/2 ;
end
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if 2*L-2*a+pi*R <= P(n) and P(n) < W partie 4
x(n) = R*cos(-(W/(2*pi*R))*theta(n)+pi/2+W/R)-(L-a)/2 ;
y(n) = R*sin(-(W/(2*pi*R))*theta(n)-pi/2+W/R) ;
end
end
t = atan2(y,x) ; recentrage des coordonnees par rapport aux axes
C.5 Calcul des coecients de Fourier du contour ovale
Fichier Coe-contour-ini
function [A,B] = Coe-contour-ini(L,d,a,pas,N)
global fem ;
(X,Y) = Contour-ovale(L,d,a,pas) ; coordonnees du prol analytique
Initialisation de la serie de Fourier Coe-x = [] ;
Coe-y = [] ;
for n = 1 :2 :2*N+1 decomposition des coordonnees en serie de cosinus et sinus
Coe-x = [Coe-x cos(n*t')] ;
Coe-y = [Coe-y sin(n*t')] ;
end
Resolution du systeme a partir des coordonnees du prol analytique
A = Coe-x/X' ; coecients de Fourier pour x
B = Coe-y/Y' ; coecients de Fourier pour y
C.6 Calcul du prol de la cavite en fonction des coecients de
Fourier
Fichier Coordonnees-contour
function [x,y] = Coordonnees-contour(A,B,pas,N)
global fem ;
(x,y) = deal(zeros(size(t))) ;
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Recomposition des coordonnees du contour a partir des coecients de Fourier
for m = 1 :N+1
x = x+A(m)*cos((2*m-1)*t) ;
y = y+B(m)*sin((2*m-1)*t) ;
end
C.7 Denition de la fonction gaussienne
Fichier Gaussienne-3D
function [Prol] = Gaussienne-3D(X,x)
Denition d'une serie de cinq gaussiennes a partir des parametres X = [Emax
Emin w d (en nm)]
Prol = (X(1)-X(2))*(exp(-(x+2*X(4)).2/X(3)2)+exp(-(x+X(4)).2/X(3)2)+exp(-x.2/X(3)2)+exp(-
(x-X(4)).2/X(3)2)+exp(-(x-2*X(4)).2/X(3)2)) ;
C.8 Calcul des residus pour la modelisation de donnees par des
gaussiennes
Fichier Residus-3D
function [R] = Residus-3D(X,Mesures,x)
Calcul des residus modele theorique gaussien - Mesures
f = Gaussienne-3D(X,x) ;
R = f-Mesures ;
C.9 Calcul de la fonction de merite pour l'optimisation
Fichier Fonction-merite-3D
function [f] = Fonction-merite-3D(X,X0)
Denition de la fonction de merite
f = sum(X./X0) ;
